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実環境 下で の フォール ア ウ トプル トニ ウムの地中移動
フォ ール ア ウ トプル トニ ウムの地表面蓄積濃 度分布
フォール ア ウ トプル トニ ウム鉛 直濃度分布
フォール ア ウ トプル トニ ウム鉛 直浸透速度 の推定
分配係数測定 への フォール ア ウ トプル トニ ウム利用の有効性 の検 討
結論
実 環 境 条 件 下 で の フ ォ ール ア ウ ト90Sr,１37Csの地 中 移 動
フォ ール ア ウ ト降下 履歴 の推定

















































種 々の水圏 環境条件 内で の60Co移動能 と吸着特 性
酸化還元条件 の60Coの底質 へ の吸着特 性 に与 え る影響
砂底質 一水 系 内の60Coの化 学形態
結論













地下水環境 内で の移動性 の高 いプル トニ ウム と移動性 の低 い プル トニ ウム
プル トニウムの地中移行における土壌微細粒子と地下水中懸濁物の影響
結論











フ ォ ー ル ア ウ ト239+240Pu,137Csおよ び21OPbの 底 質 コ ア ー 内 で の
鉛直分布














































































設 定基本条件 および入 力パ ラメータの選定
設定基本条件
サイ ト条件お よびパ ラメータの選定
被曝線量計算結果
被曝線量評価




















































































































































60C。の砂底質 に対す る吸着 ・脱離実験の際の酸化還元条件




































































































































































深度別3相(固 相、気相、液相)分 布 と自由水の採水可能量分布
NA地点 における土中水 トリチウム分布 と押 し出し流れモデルによる解析結果









土壌 中実測 されたz39'z40Puの積算吸着量 と種々に遅延係数 を変化させた理論
吸着積算曲線
25℃での溶存プル トニ ウムの化学形 とpH-Ehダイアグラム
貯水池底質コアー採取 地点
西山貯水池底質 コアーSA内 のフォールアウ ト■37Csと2■OPbの鉛直分布 と東
京で観測 されたグローバル フォールアウ ト■37Csの降下履歴記録 との比較
西山貯水池底質 コアーSB内 の フォールアウ ト■37Csと2■OPbの鉛直分布 と東
京で観測 されたグローバル フォールアウ ト■37Csの降下履歴記録 との比較
西山貯水池底質 コアーSC内 のフォールアウ ト■37Csと2■OPbの鉛直分布 と東
京で観測 されたグローバル フォールアウ ト■37Csの降下履歴記録 との比較
小ケ倉貯水池底質コアーKA内 のフォールアウ ト■37Csとz■OPbの鉛直分布 と
東京で観測されたグローバル フォールアウ ト■37Csの降下履歴記録 との比較








■37Csを使った西山貯水池底質 コアーSB内 での長崎原爆局地 フォール アウ ト
とグローバル フォール アウ トの降下影響範囲の区分
小ケ倉貯水池底質コアーKAと の比較による西山貯水池底質コアーSC内 の長
崎原爆局地 フォールアウ トとグローバル フォールアウ トの影響範囲の区分
西山土壌 コアーNA,NB内 の90Srと■a7Csの吸着濃度鉛直分布
西山シル ト質 ロームの■37Cs遅延係数推定のための■37Cs積算吸着量 と理論積
算吸着 曲線




































種々のpHに対 し嫌気条件下の淡水 と底質 の造 る系内で60Coが持つ移動能 と比較
された嫌気条件下の海水 と底質の造る系内で60Coが持つ移動能
60C。一海水 一砂底質系の養生条件 を、好気→嫌気状態 に、 また嫌気→好気状態
に急激に変化 させた場合のpH変動と60C。移動能の大きさの変化
sec。一砂底質一 Ut水系で60C。を30日間吸着 させた砂底質 を海水 に暴露 した場







pH変化 と種 々のタイプの60Coのジチゾン ・ベ ンゼン抽出率 と砂底質への吸着率














































砂質 土壌 カラムで のプル トニ ウム移動 に及ぼす 微細土壌 粒子 と地下水 中懸濁 物
質 の影響
プル トニ ウム溶液 中の プル トニ ウムの酸化還 元状態
西 山 コアーSAと 小 ケ倉 コア ーKA内 で の2■oPb、■37Csとz39'240Pu濃度 分
布 とフォール ア ウ ト降下年 代
コ アーSAに おけ る粒子 混合係数(Dp)の 推 定
コア ーSBに おけ る粒子 混合係数(Dp)の 推 定
コ アーSCに おけ る粒子 混合係数(Dp)の 推 定
底 質 コア ーSAに お ける フォール ア ウ ト239'240Pu分布 と理論 分布 曲線
底 質 コアーSBに おける フォール ア ウ ト239'z40Pu分布 と理論 分布 曲線




















































































































































放射性核種 、地下水 のx,y,z方 向 の拡散係 数
流体 の修正圧 縮係 数












































































































































































地下水 の移 動 を測 る時間 スケ ール
屈 曲度(tortuosity)
平均 気温
放射 性核種 の半 減期































































































































文明 の発達 と共 にエネル ギーの消費量 は増加 し、エネル ギーの種類 と生産 方法は多様化
して きた。原 始時代 に初めて人類 は火 を手 に し、 その後長 く薪や獣脂 に よる自給 自足 のエ
ネル ギー確 保の時代 を過 した。18世紀 に、火で水 を蒸気 に転換 させ その力 を利用す る蒸気
機関 の発明 に よって人類 の生産活動 は、飛躍的 に進歩 した 。それに伴 い、エネル ギーの主
体 は、薪 か ら石炭へ と移行 した。20世紀 初頭 に中東 での石 油生産 の開始 と内燃機 関の発達
に伴 い.石 炭 ・石油 よ りもさ らに良質 のエネル ギーであ る電気へ の転換 が急激 に進 んだ。
電気 は、す で に現在 の人類文 明 を支 え る最も重要な基幹エネル ギーへ と成長 した。安価
で良質 な電 力 の安定供給 のために、戦後 の復興期 には水力 を、 また高度経済成長期 には火
力 を中心 に電力生産 が行 なわれ てきたが、第1次 、第2次 オ イル ショ ックによ り、石 油一一
辺倒 のエネル ギー依存政策 か らの脱却 が図 られた。 これ を契機 に1960年代後半 にす で に開
始 されて いた原子力発電へ の期待 も高 ま り総 発電量 に占め る割合 も急激 に伸 び、す で に17
%に達 してお り、 その規模 も1987年2月現在商業用原子 力発電所15ヶ所 稼働原子炉33基で
約2568万kuである(■)。
原子力発電規 模は、今や 自由主義諸 国の中では米 国、 フランスにつ いで第3位 であ る(2)
が、発電 によって生 じる放射性廃棄物処分 の面 からは、 その立 ち遅れ は著 しく、発電開始
以来生 じたす べての放射 性廃棄物 は、発電所構 内に保 管貯蔵 されて いる。例 えば、低 レベ
ル放射性廃棄物 の場合 、1984年現在2002ドラム缶換算 で40万本 に達 して お り、1990年に
は60万本 に達す るもの と予測 されて いる(3)。このまま放射性 廃棄物(特 に低 レベル廃棄
物)の 処分 が出来な ければ、我 国の原 子力発電 の円滑 な運営 に大 きな影響 を及ぼす もの と
危惧 されて い る。
低 レベル放射性廃棄物 は、 当初1980年を目途 に北太平洋 の水深6000mの海域 において海
洋投棄処 分 され る予定 であった が、南太 平洋 諸国の反対や 、1983年2月の ロン ドン会 議 に
よる一定期 間 の海洋投棄 中止の決議 によって、現実 には その実施 は極めて 困難 な状況 に陥
って いる。海洋投棄処分 に替 るもの と して、陸地 処分 が大 き くクローズ ア ップされ1990年
を目途 に青 森県六 ヶ所村 において当面100万本の処分 が開始 され るべ く準備 が進 め られ て
い る。 しか しな が ら処分 とは、人間 の管理 の外 に置 くことか ら、不測 の事 態の発生 による
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放射 能で の環 境汚染 の可能性 は否定 で きない。
放 射能 によ る環境汚染 に対す る受 けとめ方 は ここ一年 の間 に大 き く変化 した。す なわ ち
1986年4月26日に起 った チェル ノブ イ リ原子 力発電所 の事故 は(4'7)、大量 の放射能(例 え
ば■3■1:7.3Mci、■37cs=1.OMci、90sr:0.2MCi.z3gPu:700ci等)を環境 中へ放 出 し地
球 を広 く汚染 した(8)。■37Csに限 って言えば、放 出 され た'37Csの量 は1963年までの核実
験 によって放 出され た総量 の約1割 にも達 し、 ヨーロッパ(パ リ)(9)では、パ ックグ ラウ
ン ド値 が2倍 にまで上 昇 して お り、 チェル ノブイ リか ら8000kmも離 れた 日本 において も
1959年以来 降下蓄積 された総量 の2%に 匹敵す る フォ ール ア ウ ト ■3'Csが降下 した と見積
られて い る(■o)。この事故 の結果、原 子力発電全体 に対す る信 頼性 が著 しく低下 し、放 射
能 による環 境 の汚染 に対す る関心 が一 挙 に高 まった。 この事故 によって 、放 射能 によ る環
境汚染 は極 めて厳 しく規制 ・管理 され る方 向に向 うもの と思 われ る。
このよ うな情況 の下 で、原子力発電 の存続 をかけた放射性廃棄物 の陸地処 分 を実現 させ
るため には、処分施 設 か らの放射性核 種 の漏洩 を極 力押 える努 力 と共 に、万一施設外 へ漏
れ た場 合で も一般 公衆へ の影響 が無視 出来 る程度 であ るこ とをあ らか じめ確 認 してお く必
要 があ る。そのため には、漏洩核 種の環境 内での移行 挙動 に関 しフィール ド研究等 を通 じ
十分 に熟知 した上で合理 的な安全評 価 が行 なえるよ う研究 を進 めて お く必要 があ る。
1.2放 射性廃 棄物の陸地処分
前節1.1で も述べ たよ うに我 国の原子 力発電容 量は 、2568万kuに達 し、放射性廃 棄物
の発 生量 も年 々増加 して お り、低 レベル放射性廃棄 物 に限 ってみて も、1984年9月の原子
力委員 会、放 射性廃棄物対策専 門部会 の試算(3)によれば 、図1-1に 示 す よ うに2002ド
ラム缶5万本/年 、容積 に して1万 ㎡/年 で1990年には、原子 力施設全体 で は蓄積量 は100
万本 にも達す る勢 いであ る。 これ ら放射性廃棄 物の処分 方法 と しては、含 まれ る放射性核
種の種類 と放射能量 を勘案 して次の5つ の方 法(海 洋処 分、 陸地 処分、海洋 底処分 、消滅
処分 、宇宙処 分)が 検 討 され てい る。 まず以下 に陸地処 分以外 の4つ の処分方法 にっ いて
概説 す る。
(1)海洋処分
低 レベル 放射性廃 棄物 を対 象 と して欧州諸 国(イ ギ リス・ベル ギー・オ ランダ等)が
北 太西洋 で実施 して きた。 この方法 は、大量 の海水 に よる拡散希釈効 果 と減衰 を期待 し
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たもので、一・度処分す るとその後 のモニタ リングや回収 が困難で ある とい う欠点 もある。
また、1983年の ロン ドン会 議 において海洋処分 の安全性 に対 し科学的検討 が終わ るまで
処分 を停止す る ことが決議 されて以来 、実質 的 には中止 されて いる σ■)。
(2)海洋底処分
これ は、 高 レベル廃棄物 を対象 として海洋処分 と陸地 処分 の利点 を合せ持 つもの と し






























昭和57年度 昭和60年度 昭和65年度 昭和70年度 昭和75年度
(1982)(1985)(1990)(1995)(2000)
図1-1低 レベル 放射 性 廃 棄物 発 生量 予測(文 献(3)より引用)
(極低 レベル 放射 性 廃 棄物 を含 む)(2002ド ラム缶 換算)
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が設 け られ 、カナ ダ、西独 、 フランス、 日本、 オ ランダ、 スイス、英 国、米 国等 が参加
して、科学 的、工学的 、法 制面 か らの検討 がなされて いる(■3)。実際 の処分方 法 と して
は、ペネ チュ レーターによる貫 入法 と ドリル法 が検討 されて いる。各 国での 開発計 画等
を表1-1(i4)に示す 。
(3)消滅 処分
高 レベル廃棄 物の地層処分 に代 る1っ のオプシ ョン と して、我 国で も国が策定 した放
射性廃 棄物処理 処分方策 の中で も位置付 け られて いる。現 実 には、高 レベル廃 液の 中か
らTRUのみ を群 分離抽 出 して、核燃料 と して リサイ クルす る ことを含 めた消滅処 分 の有
効性等 が検討 されてい る(■s)。現 時点 では、群分離 と消 滅処分 を一体化 した考 え方 よ り
も、再処理 の高度化技術 の一・端 と して群分 離技術 の開発 を進 め地 層処分 との組 合せ も検
討 され てい る(■S)。
(4)宇宙処分
高 レベル 廃棄物処分 の1っ と して米 国で は真 剣 に検討 された経緯 があ る(■6)。ロケ ッ
トの打 ち上 げ技術 の向上 と経 済性 がこの処分方 法の成立性 の鍵 を握 ってい ると言え る。
群分離 によって高 レベル廃液 の中 か ら核燃料 としての リサ イ クル が出来 な いAm、Cm、Np
等 のみ を抽 出減容 し宇宙処分す ることは大 いに有効 であ る と考 え られて い る(■5)。
前記4っ の処 分方法 に比べ現 時点 では、低 レベル か ら高 レベル まで の放 射性廃 棄物 に
対 し最 も実用 的な処 分方法 と考 え られ る陸地処分 にっ いて以 下 に該略す る。
「陸地 処分 とは陸地 を主 とす る多重 バ リアによ り廃 棄物 の放 射能 を閉 じ込め 隔離 し、
その間 に放 射能 が減衰 して許容 レベル あ るいはdeminimislevel以下 となる こと を期
待す るもので ある」 と定義 で きる.一 般 に土壌(地層)には、大 きなイオ ン交換 容量(■7)
あ るい は死 空隙(Deadpore)への拡散効果(■e)を有す るものも多 く、 さ らに地下水 の
流 れ が、緩 や かで ある ことか ら、放射性 核種 の移動 は地下水 の移動 よ りも一 層遅 くなる。
時間的 な遅れ の間 に放射崩 壊 による減衰 が期待で きる。 この意 味で地層 を天然 バ リァ ー
と呼ん でい る。また、廃棄物 か らの放射性核 種の浸 出性 を押 えるためのパ ッケ ージン グ
(セメ ン ト、 アス ファル ト、 プ ラステ ィッ ク、ガ ラス等 に よる固化 と、 ドラム缶や キャ
ニスタ ー容器 への充填)と 、浸 出核 種の地層 中への漏洩 を防 ぐための コン ク リー トピ ッ
ト等 の施 設 を総称 して人 工バ リア ーと呼 んで いる・一昔前 までの陸地処分 の多 くが天 然





表1--1 海 洋 底 処 分
??
画(SDP に つ い て の 各 国 の 勤 向)
侠 献00から引用}
米 岡 カ ナ ダ 英 国 フ ラ ン ス オ ラ ン ダ 西 独 日 本 ス イ ス EC ベ ル ギ ー イ タ リ ー
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・ F8rlieldの性質 と処 Th!Po法でのd醐n3 ベネ トレーターを米国 航潟した. 化学分折. 淘水中での核橿の垂匿 での淘洋物理,生物学 堆頓層および堆檀層に 海洋生物学の研鑑 ベネ トレータの開発計
聞 分のさいの影響. 法開発. と協力開鞘中(30-50採取試料は試験中. Np,Pu,A口.Cd等 の 分布. 的砺究を行なった.現 よる核檀吸着と移行. iがある.
姥 H加tefo隅,ベ ネ トレ 披種の生物学的雛動. m}. 核租の生物学的拳動. Kd測定. 在SDPと肛検閲係は 中での核鍾の繕動.
の 一ター開発,海悌底下 串やニスタ塙食,耐 食 生物学的及び微生物学 ない が 闇s亀eior■. 生物学的研究.
内 への固化体収納 伎術, 材科開発,堆 欄層のパ 的研究. キや轟スタ等について, リスク7ナ リシス。
容 綾賜騨価。 リ7性,核 樵の生物学 淘水の流れ状況.サ イ 地層処分'と共通の試験 淘洋物理学.
的/地質学的移行,淘 トサーベ イブログラムの を行なってい る. ガラス慢 出拳動等.
洋物理モデル等を聞鞘
中。
予 19847.5M$ 0.6M$(1.5億円} 2.5Mポン ド
讐
0.8～IM$ 0.6M$(L5億円⊃ 地層処分全体 300万円. 25万ドル L6MS(～4偉 円) 地層処分(岩粗層,粘
q8億剛 地層処分予算 〔～10億円) 〔1.9～2.4億円) 2,3マル ク 廃翼物関鎌全予算は凡 (しLWの 土層,堆 観岩層}闘 発






いつ塵にSDPの ■サ価 羽在はHLWは ない. hヒ■8r・tod㈲510 2000年でllLW固化体 スイス北郁の花闇岩体 今世紀末に粘土層処分 現在11LLWは数10㎡
い. への処分を研究中,鰻 ㎡貯溜中,こ れを固化 を行な うとい うタイム 艮991年に返還HLWが 瞬ma80聡oしconcopt は約里0.000本. 中への処分を考えてお の可否を決める. あるのみ,地 眉処分の
そ 軍刑lLWは3000億制当局受入れ俵に立地 すると200㎡になる. リ ミ ッ トはな い. 戻 って来る予足. を打出し,2000年には 2000年頃に地層処分技 り,2000年ころ妓術確 Rad蝸鵬 の管理賢妊 立地が決ると反対が起
rρ塩の形),商 用炉 遡定するが1990年以前 50年間は冷釦貯賦を行 HLW圃化体は2000年 工鑑級頓での寛施を考 徽の実証を予定. 立の予足. はONDRAF/Nl るだろう.
の 5peh【luelは1LOOOし,には結論は出さない. な う. で約3000㎡. 慮. RASに 在 る. .
2000年には58.000邑を 処分は早くても来慰紀 地層処分に大題な反対 HLW固化体は2000年






表1-2各 国にお ける陸地 処分 の現状
国 名 ア メ リ カ ア メ リ カ ア メ リ カ ア メ リ カ ア メ リ カ ア メ リ ガ
処 分 場 所 バ ー ン ウ ェル リ ッチ ラ ン ド ビー デ ィ シ ェ フ ィー ル ド ウ エ ス トパ レー マ キ シ ー ・フ ラ ッ ツ
CEN ニ ュー ク リア ニ ュー ク リア ニ ュー ク リア ニ ュー ク リア
管 理 者 (ケミ ニ ュー ク リア社) USエ コ ロ ジ ー 社 エ ン ジニ ア リ ング社 エンジニア リング社 フユ ー エ ル サ ー ビス 社 エンジニアリング社
39.7万㎡を処分 した。 10.2万㎡を 処 分 した 。 9.2万㎡を 処 分 した。
現 状 (3,285,000ci) (950,000ci) (368,000ci) 閉 鎖 閉 鎖 閉 鎖
サウスカロライナ州
位 置 (オー ガ ス タ市 の ワ シ ン トン州 リ ッチ モ ン ド ネバダ州 イ リノ イ州 ニ ュ ー ヨー ク州 ケ ン タ ッキ ー 州
サ 南東70㎞)
イ 広 さ 64.7万㎡ 40.5万㎡ 32万㎡ 8.1万㎡ 10万㎡ 10万㎡
ト 砂,粘 土 粘土,砂 礫 沖積土と礫 水 成 土,砂,シ ル ト礫 水成土 混成砂礫 頁岩,細 粒砂岩,砂 岩
地 質 (150m以上の厚さ) (厚さ200m以上)
地下水位(-15m) 地下水(-70m) 地下水(-80～90m) 地下水(-1～-10m)
1
低 レベル 低 レベル 低 レベル 低 レベル 低 レベル 低 レベル(固 体廃棄物)
処 分 対 象 物 (コンテナ収納) (ダンボ ー ル ・ (ダンボ ー ル ・ (ドラム缶210の 鋼 ドラ ム 缶.
合板容器を禁ず) 合板容羅を禁ず) 木 箱,ダ ンボ ー ル 木 箱.ダ ンボ ー ル
1
10CFR61に準ず
処 分 基 準 10CFR61に準ず (特別核物質の 10CFR61に準ず
処分はできない)
1
処 分 容 量
1
パッケージ化された固体廃 地表から0.6mまで埋設2 トレンチ表面から1mま で 地表下0.6mまで廃棄物を トレンチ中央 部は地表ま トレンチがいっぱいになる
棄物を雑多に並べ端からブ ～3mの 土砂,砂 利で盛土 廃棄物を入れ,地 表上0.6 入れ,粘 土屠で1m盛 土 で廃棄物を入托 盛土3m と1mの 覆土ローラーで締
ル ドーザにより埋戻 し砂で mまで盛土 以上 め固め
処 分 方 法 覆い処分する。
1
トレ ンチ 旧タイプ トレ ンチ トレ ンチ トレンチ
300×30×6～7m 12×90×6～12m トレ ンチ 15～18×150m 長さ76～110m
処分施設の種類 (深さ) (深さ) 12～15m×260m (深さ6～8m) 幅6m
ピ ッ ト 新タイプ 深さ8m トレンチ両側底部に 深さ6m






表1-2各 国 にお ける陸地処 分の現状(続 き)
国 名 イ ギ リ ス フ ラ ン ス 西 ド イ ツ ス ウ ェ ー デ ン ス イ ス カ ナ ダ
処 分 場 所 ドリッグ処分場 ラ.マ ン シ ュ ア ッセ 皿 SFR-1 未 定 CRNL,1尋NRE,B麗PD,G閥PO
BNFL ANDRA PTB SKBF CEDRA AECL
管 理 者 (英国核燃料公社) (実務はSiSA) (連邦物理技術研究所) (スヴ ェ ーデ ン (放射性廃棄物 オ ンタ リオ ハ イ ド ロ
核燃料供給公社) 貯蔵協会)
4つの トレンチを終了 運 転 中 処 分 申 断 申 1988年運開予定 1995年年以降の予定 チ ョー ク リパ ー
現 状 現在5つ目で処分中 (約40万㎡のうち (1978以降) (CRNL)
23万㎡を処分済) は鎖閉
フランス西部 ノルマ ンデ ブ ラウ ン シ ュバ イ クの FORSMARK原 子力発 100ヶ所の候補地について ブ ル ー ス 発 電 所
位 置 セ ラ フ ィー ル ド イー 地 方 シ ェ ル ブ ー ル の 東南20k皿電所の近 く海底下50mの深 評価中 ジ ェ ン トリー発 電 所
サ 西約25k皿 さ
イ 広 さ 100万㎡ 12万㎡ 350万㎡中30万㎡を利用
ト 岩盤厚15～40mの不透水性 頁岩,砂 岩,硅 石,石 英砂 岩盤,カ リ塩,硫 酸苫土 岩 層 無水酸層,オパール層,泥
地 質 粘土層 (地下水位一10～-20m) 灰層,粘 土片岩層,花 尚岩
層,片 麻岩層等を対策
発電所及びアイソ トープ事 発電所,原子力施設から発 コ ンク リー トま た は ア ス フ
処 分 対 象 物 婁所か らの低 ・中 レベル廃 生する廃蘂物 アル ト固化体 発電所から発生する廃棄物 低 ・中 レベル廃棄物 低 ・中レベル固体廃棄物
棄物
β γ:0.06Ci/㎡ 以 下 固体又は固化されている事 低 レベ ル25Ci/㎡ 以 下,
処 分 基 準 α:0.02Ci/㎡ 以 下 α:2×104MPC 200町e鵬/hr以下,
β ア:10?MPC以 下 中レベル25～104Ci/㎡
200～1000mrem/hr






廃蘂物を トレンチ内に投入 下 部:コ ンク リー トピ ッ ト 初めたて積みしていたが, サ イ ロに はパ ッケ ー ジを積 セ メ ン ト固 化 後 コ ンテ ナ1・ トレ ンチ が一 杯 に な った
し,地 表まで1mを 残 して (モノリス)内 に廃棄物を 1974年から作業時間短縮の みパッケージ設置後コンク に詰め暫定的に貯蔵 した後,ら 置土lm
積 む 。 投 入 し,コ ンク リー トを 投 ため ドラム鑑を地下に転げ リー トで埋 め戻 す 。 さ らに コ ンク リー トで 固 め,・ 中 レベ ル 廃棄 物 は,コ ン
処 分 方 法 地表面まで覆土 し,上部を 入 落 して い た。 防水性物質で包み安定した ク リ ー トバ ン カ ー,タ イ
地固めする。 上部:モ ノリスの上部に外 その後再取 し可能なように 岩層中にお く ルホールに収納 し鋼製の
周 を コ ンク リー ト容 器,内 廃棄物を並べて岩盤で覆う ふ たを して コ ン ク リー ト
部 に ドラ ム缶,ケ ー ソ ンを 方式に戻 した。 で シ ー ル
置き土砂,粘 土 表土にて
被 う(チ ュ ム ラス)
素掘 リトレンチ 直方体状の 地下空洞 サ イ ロ(28mφ ×51mHの 岩盤中の空洞 ・CRNLとWNREで は
幅20～25m,深 さ8m, コ ンク リー トピ ッ ト 地下490～750m 直円筒状) 秦掘 トレンチ
処分施設の種類 長 さ700m (5m×5m×7m深 さ) (13層/131室)トンネ ル ・BNPD ,GNPDで は
50mごとに防火のため非埋 標準的な空洞は (幅6.5m,高 さ8.1m) コ ン ク リー トパ ンカ ー,






























































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































り小 さ く押 えるためには、評価 が困難で不確実 さの残 る天然バ リアーよ りも確実 性 の高
い人工バ リアーに多 くを期待 しよ うとい う方 向に思想 の転換 が進 んで いる。。ただ し、
長寿命核 種 に関 しては、天然バ リアーに多 くを期待す る ということは 当然 である。 しか
しな がら一方 では この ような状況 の変化 が生 じている ことも事実であ り、 これ らが、我
国の陸地 処分 の方策 等 に強 く影響 を与 えている。以下表1-2～1-3(■9-z2)に諸外
国での低 レベル および高 レベル廃棄物の陸地処分 の現状 と研究 開発 の動向 を整理す る。
1.3我 国 における放射性廃棄物処 分
1.3.1我 国における放射性廃棄 物処 分の現状
す でに1.1節 で も述 べた ように我国で は、原子力発電所 を含 め全原子 力施 設よ り今 日
までに発生 した放射性廃棄物 はす べて発電所構 内等 に保管貯蔵 されて お り処分 した実績 は
ない。当初 、低 レベル廃棄物 は、北 西太平洋 に海洋投棄処分 の予定で計画準備 が進 め られ、
処分 の安全 性の評価 まで終 了 していた(23)。しか し、その後、南太平洋近隣諸 国の反対 や
ロン ドン会 議での決議 によって事実上 中止せ ざ るを得 な くなった 。この情勢 を踏 まえ1984
年8月 に原子 力委員会放射性廃棄物対策専 門部会 が出 した 「放射性廃棄物処理処分方 策 に
っ いて」(3)(中間報告)の 中では、 陸地処 分の早期実 現 に向 けた具体的 な検討結果 が報告
された。 それ によれば低 レベル廃棄物 の処 分に関 しては、最終貯蔵 か ら陸地処分へ の移行
の概念 と、技術 面お よび法制面 か らの基盤整備 の方 向性 がよ り明確 となった。また高 レベ
ル廃棄物 処分 に関 しては、地層処分 を主体 としなが らも海洋 底下処分 と消滅処分 にっ いて
も技術検 討 を進 めてい くとの方針 が示 されている。
1.3.2我 国 における放射性廃棄物 の陸地処分の シナ リオ と計画
すで に低 レベル気体 および液体廃 棄物 に関 して は、濃度規 制 を経て大気及 び海洋 へ放 出
処分 され てい る。一方 固体 の低 レベル 放射性廃棄物 の場合 には、最終貯蔵 を経て 陸地処分
され るシナ リオ がすで に確認 されて いる。従来 の考 え方 と大 き く異 なる点 は、処 分 され る
低 レベル廃棄 物 をそ の含 まれ る放 射能濃度 によって3つ に区分(低 レベル廃棄物 、極低 レ
ベル廃 棄物 、放射性廃棄物 として取扱 う必要 のない廃棄 物)し 、各 々に対 し管理 ・処分 の
方法 を規 定 した点 にあ る。 これ は、極 低 レベル廃棄物 を一般廃棄物並み に扱 って よい とす
る 「ス ソ切」構想 に対応 す るものであ る。3つ に区分 され た(放 射性)廃 棄物は、 図1-
2に示す ように管理 お よび処分 が行 なわれ る。また放射 性廃棄物 と一般 廃棄物 と を区分 す
一9一











































冒 履 を 蟹 と し
? い 艮 爾










る基準 と して の無束縛 限界値 の導入 がは か られ その値 にっ いては、核原料 物質、核 燃料物
質及び原子炉 の規制 に関す る法律施行 令の第13条8に 示 されて いる(24)。表1-4そ の
値 を示 す 。
高 レベル放射 性廃棄物 の処 分 にっ いては、 「放射 能 が減衰 して、環境汚染 あ るいは放射
能 の影響 の おそれ が十分 に軽 減 され るまで長期 間 にわた り人 間環境 か ら隔離す るため に、
地下 数100メー トル よ り深 い地 層 中へ処分 を行 ない、天然バ リア と人工バ リア を組合 せ た
多重バ リア とす る」 とい う基本姿 勢 に従 って図1-3お よび表1-5に 示す手順 お よび開














































一 一 一 磁ll難二隔 レ 一ー ・一 …















90Sr 2×100 7×103 2×101
137Cs 3×101 4.6×103 1.3×102
63Ni 3×10且 7×102
14C 1×100 8×loo
α 核 種 3×10-2


















表1-5地 層 処 分 技 術 開 発 ス ケ ジ ュ ー ル (女献{3はり引用)









④ 総 合 評 価
⑤ 有 効 な地層 の選 定
② 処分 予 定地 の選 定
① 広 域 調 査
② 精 密 淵 査
③ 深 地 層 試 験
④ 環 境 工 学 試 験
⑤ 地層処分 システム開発
⑥ 処 分 予定 地の選 定
(31模擬固化 体 に よ る
処分 技 術 の実 証
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低 レベル放射性廃 棄物の陸地処 分場 のサ イ ト選 定条件 としては、IAEA(国際原子 力機関)
は、表1-6に 示す ような一応 の 目安 を提示 して い る(25)。また森沢(z6)は、上記条 件 を
さ らに具体的 に検討す るため に任意 に処分場 の地理 的条件 や地 下水文 ・地球化 学(物 理化
学)的 条 件 を設定 し含 まれ る種 々のパ ラメータの変化 が線量結果 に与 える寄 与率 を評価す
る ことよ りサ イ ト選定 に際 し検討す べ き立地条件 と して表1-7の 項 目を上げて い る。
高 レベル放射性廃 棄物の地層処分場 の立地選定条件 と して は、低 レベル の場合 ほ ど明確
になっていな い。検討 され るべ き項 目と しては、以下 のもの が上 げ られて い る(27)。
(1)地質 学的 にきわめて安定 して い る古い地層
(2)相対的 に均一 で.廃 棄物 を隔離す るの に十分 に深 く、十分 に大 きな広 が りを持 つ地層
(3)廃棄物 と地下水 の接触 が容易 に起 るような亀裂や構造 上 の欠 陥の少 ない地層
(4)地下水 の移動 が小 さ く、 しかも周辺 の地下水文学 的情 報 が十分 に得 られ る地層
(5)仮に地下水 の流入 が起 った と しても、放 射性物質 の移 動 を遅 らせ るに十分 な吸着 容量
を持 った地層
(6)将来開発 され る有用鉱物資源 を含 まない地層
(7)現在 の鉱 山技術 でも十分 に地下構 造物 の構築可能 な地 層
我 国 の場合 、陸地処 分場 を選定す る際考慮 すべ きその地 理的条件 、地質条件 、気候条 件
や社会環 境条件 は、 どれ をとって も必ず しも恵 まれて いな いのが実 情で、 その選定 に当 っ
ては厳 し く検討す る必要 があ る。 しか しな がら、現在進行 中 の低 レベル放射性 廃棄物 の陸
地 処分場 の建 設 に当っては、地理 的条件 の検 討は あったもの の、事 前 にサイ ト自体 の水文
地質 ・地球科 学的条件 の検討 は必 ず しも十分 に実施 されな かった経 緯 があ る。 このよ うな
状況 を考慮す る と、与 え られたサイ ト条件 の中で の陸地 処分 の成 立性 を検 討す るため には
現実 に則 した精度 の良 い安 全評価手法 の開発研究 が今後 ます ます必要 となる。
1.5本 研 究 の 目的
放射性廃 棄物陸 地処分 の成立 の鍵 を握 るとも言 える合理的安全 評価手法 の確 立 のため に
は、環境 へ放 出され た放射性核種 の物理 ・化学的挙動 とそ の運 命(fate)について室 内 ・
フィ ール ド研 究 を通 じ正確 に把握 す る必要 があ る。 しか しな が ら、陸地処分 の際 に研究 の
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注)8浅 層 の土 地 の条 件 のよ くな い所 では好 ま しい方法 。








1.地 下水 の流速 が小 さい。
2.放 射性核種の分配係数値が大 きい。
(地下水申の陽 イオ ン濃度が小 さい)
3.地層 の空隙率 が小 さい。
4。帯水層 の厚 さが大 きい。
5.土 壌の密度が大 きい。
1.降 雨量が少ない。
2.海 での平均混合深 さが大 きい。
*これらの立地条件は,番号の若い順に優先されるべきである。
る核種移動 の研究 は、帯水層 での研 究 に比べ著 しく遅 れて いた。その主 な原因は、通気層
での水の移動 が複雑で あること を反映 して いる。現在 でも、通気層(不 飽和 層)の 水 の移
動 に っ い て は 、(i)大 間 隙 説(2s)、(li)圧 力 伝 幡 説(29)、(血)拡 張Darcy説('30)、
(iv)非Darcy説(3■)、な ど諸 説 が あ っ て ま だ統 一 した見 解 が得 られ て い な い 。 ま た 、 陸
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地処分 の先進 国であ った米 国等 で は、帯 水層 を対象 と した処分 が研究 の主流 であっ た こと
か ら通気層 で のデ ータの収集特 に フィ ール ドでのデ ータが不足 す るな ど現象 の把握 が遅れ
ていた こ とも原 因の一つ であ る。 しか しな が ら、通 気層 を含 め浅層地中環境 は、多 くの場
合 、人間 の生 産活動 の場 であ ることか ら、放 出された放 射性核 種 が人間ヘ フィ ー ドバ ック
され易 い最 も身近 な環境 の一 っで ある と言 える。 この ような観点 か ら、通 気層で の核種移
動 につ いて研究 を推進す る ことは、陸地処 分の安全評価 の精度 向上 のみ な らず環境 へ放 出
され た核種 の運命 と、 それ らと我 々人 間 との係わ りを知 る上 で重要 な ことと思わ れ る。
本研究 の 目的 は、
① 通気 層 を含む浅層地 中零で の土中水の移動 と放 射性核種 の移動 につ いて フィ ール ド調
査 および室 内実験 を行 ない、浅層地 中にお ける核種移 行 において最 も重要 とな る 卓越
的 な現象 の把握 を行 う,
② 陸地処 分 の安全評価 のための評価手法 の提示 を行 う,
ことであ る。
本研究 は、5章 よ り構成 され る。第1章 で は、陸地処 分 の安全 評価 の際 には通気層(浅
層地中)で の核種移動 にっ いて正確 な現象 の把握 に努 める ことが必要 であ る ことと、陸地
処 分の安全評価手法 の提 示の必要性 にっいて述べた 。第2章 で は、通気 層 での核 種移動 の
研究の流れ と現状 にっ いて述べ ると共 に、天然 に存在す る フォール ア ウ ト核種 の地 中での
分布調査 を基 に フィ ール ド条件 の下での降水浸透 および90Sr、'37Cs、z'39"240Puの移
動 の実態 を明 らかにす る。第3章 で は、核種 と土壌あ るいは底質 との吸着 に際 し環境条件
の及 ぼす影響 と核種の存在形態 につ いて室 内お よび フイール ド実験 を基 に述 べ る。第4章
では、陸地処分 の安 全評価 を行 う際 に必要 な評 価手法 にっ いて提示す る と共 に.現 在検討
されて い る処分 シナ リオ に従 った任意処分条件 の下で安 全性 の試算 を行 った結 果 にっ いて
述 べ る。最 後 に第5章 で は、本研究 で得 られた成 果 を整理 ・要約す ると共 に、今後解決す
べ き問題点 を整理す る。
*浅 層地 中:地 表 よ り10m程度 で主 に通気層 であ るが、浅 い地下水(自 由地下水)層 を
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放射性廃 棄物 の陸地処分 を実現す るには、あ らか じめ処 分の安全評価 を実施す る必要
があ る。その ためには、処 分施設 よ り漏洩 した核種 を最初 に受 け取 る環境媒体 で あ る地
中で の移動 経路、移動速度 を評価す る必要 があ る。 その際、特 に漏洩核種 と人 間 の生産
活動 によ る接触 が、地下浅 層 を通 じて起 こる可 能性 が高 い こと を考慮す る と、安全 評価
の精度 を上 げるため には、地下浅層 と りわ け浅層 地下水面 と地表 面 との間 に存 在す る通
気層 での核種移動 を検討す る ことが重要 となって くる。
通 気層 におけ る核 種移 動 に関す る研究は、帯水層 における研究 に比 べ少 なか らず遅 れ
て いる。その主な原因は、通気層 にお ける核種移 動の起動 力 とな る水の流れ は、不飽 和
浸透流 を主体 とす るきわ めて複雑 な現象で あるため に十分 にそ の流動機 構 が解 明 されて
いない こと及び核種移動 におけ る遅延効果 の根幹 をなす核種 吸着現象 にお ける土 中気相
の係 わ り等 が明 らかにされ ていな い点等 にある。
ここでは、2.2において過去 に行われ た通気層 での核種移 動 の理論 的研 究 につ いて整
理 した。 また、2.3では通気層 における フォール アウ ト核種 の移動 につ いて行 っ た フィ
ール ド研究 に関 し述べ る。
2.2通 気層 にお ける放射性核種 の移動 に関す る理論
2.2.1帯 水層 での井 上理 論 の通気層 への拡張
井 上(1)は、次 の仮定
(1)地下水 の流線網 は時 間 によ らず一定 で ある,
(2)地下水 の拡 散(分散)と これ に伴 う放 射性核種 の拡散(分散)とは等 しい,
の基 に放 射性核種 の帯水層 における物質 収支式 と して次式 を用 いた。
論{C+1・デ ρ ・}÷(∂CDx∂x)+膏(・・{冷)+荒 一(・鍔 一)
一豪(V・C)一 骨 一(V・C)一髭 一(V・C)
… ・・…(2 -1)
こ こ に 、C,q:各 々放 射 性 核 種 の地 下 水 、 土 壌 中 濃 度
f:地 層 の空 隙 率
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ρ:地 層 を構成す る土壌 の密度
Dx,Dy,Dz:放 射性核種 、地下水 のx,y,.z方 向の拡散係数
Vx,Vy,Vz=地 下水 のx,y,z方 向の流速
この式 は、単位 体積の帯水層内で の放射性核種量 の時間的変化 の割合 が、拡 散
項 と水理学的輸送項 に よって与え られ ることを示 したもので、放射性核種 の 自己
崩 壊 の効果 は無視 されてい る。井上は、地中で の地下水 の流 れは、一般 に、極 め
て遅 いので、地下水 中の放射 性核種 と土壌中の放射性核種 とは常 に平衡 状態 にあ
ると考 え、核種吸 着量 を次式
q=kdC(2-2)
ここに、Kd;放射性核種 の地下水(液 相)と 土壌(固 相)間 の分配係数
で評価 し、 さらに、分配係数 が時間的 に変化 しないもの と考え、式(2-2)を式
(2-1)に代入 し、次の時間 に関す る変数変換
1-f
ρkd}T(2-3)t={1+'
ここに、T:地 下水 の移動 を測 る時間スケ ール
t:放 射性核種 の移 動 を測 る時間スケ ール
を施 して、帯水層で の核種移動 の支配方程式 と して、次式
爵 ≒ 姜(∂CDx∂x)+{9・97(・・{浮)+銑(D・誓)一 農(V・C)一魯(V・C)一急(V・C)
(2-4)
を導 いた。式(2-4)は、式(2-1)～式(2-3)にお いてkd=0即ち、放射性核 種 が土
壌 に吸着 されない と考 えた場合 の式 と一致す る。 このこ とは、数学 的 には地 下水 そ
のも のの移動 を記 述す る基礎式 が放射性核 種の移動 を記述す る基 礎式 と時間軸 にっ
いて相 似で ある ことを意味す る。井上 は、その新 ・旧時間 の変化比t/TをKf*値
と呼んで いる。
*Kf値 は 、2章 後 半 の(2-51)式あ る い は3章(3-3)式 で 表 わ され る遅 延 係 数(Re-
tardati。nFact。r)と式 の上 で は 同等 の も の で あ る 。 た だ し、 遅 延 係 数 の 中 に は 、
Kf値 が元 来 持 っ よ うな 数 学 的 な 時 間 変 換 と い う概 念 は 含 まれ て お らず 、単 に遅 れ
を表 わ す 係 数 と して 使 わ れ て い る 。 した が っ て 、 時 間 変 換 とい う意 味 を含 まな い場
合 には 、遅 延 係 数 を用 い る こ と にす る 。
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1-fKfニ1十 ρkd∫ (2-5)
井上の理論 は、特殊 な場合 を除 き、解析 的 には解 くことが出来 な い基礎式 を解
く代 りに、適 当な トレーサ ー例 えば三重水素水 、色素等 を用 いて地下 水 そのもの
の地下帯 水層で の挙動 を把握 し、その時間軸 を式(2-3)によって読 み換 える こと
によ り、放 射性核種 の挙動 を知 る理論 であ ると言え る.
井 上、赤木(2)は、帯水層 にお いて展開 され た井上 の理論 を通気層へ拡張 す る
ため に、新た に次 の仮定 を した。
(3)地層 間隙 の地下水 に よる飽和度 は時間的 ・空 間的 に一定 であ る とみ なせ る。
この仮定 は、我 国のよ うに比較的湿潤 な地 域で均質 な地層条件 の下で は、数多 く
の フィ ール ド観測 によって土壌水分 は、降雨 時で あってもほぼ一定 で ある という
結果 か らも きわめて妥 当な仮 定であ ると言 え る。井上 、赤 木 は この仮 定 の下 に放
射性物質 の地 中で の物質収支 式 を記述 し、通 気層 においては帯水層 にお けるKf値、
式(2-5)に代わ る時間変換比 と して次式、
1-f
ρkd(2-6)Kfu=1十fs
で定 め られ る通気層 におけるKf値、Kfuを用 いれ ば よい こ とを示 した。 ここに、
sは地層 間隙体積 中 に占める土壌水 分の体積 の容 積比率 で表 わ され る地 層間 隙の
飽 和度で ある.式(2-6)で用 いるKd値は飽和土壌 カ ラム を用 いて測定 した分配 係
数 であ る。
2.2.2不 飽和浸透理論 を基 礎 と した通 気層 での核種移 動理論
土壌 間隙 内 を不飽和状 態で水 が移動 す る場 合の起動 力は、水 と土壌 粒子 との間
に働 く化学 エネル ギーの総和 としての吸引力(負 圧)で あ る。その大 きさ を、毛
管 ポテ ンシャル ψで表わ すも のとす る とBuckingha皿(3)は、土壌単位 断面積 当 り









ここに θ;体 積 含水率(wvol/svol*;*:Bulksoilvolume)
D(θ)-k鰐(2-9)
が得 られ る。(2-9)式で与 え られるD(θ)は、土壌水分拡散係数(SoilWater
Diffusivity)とよばれ るものであ り、 θの大 きさによって変化す るものであ るが、
一般 には、D(θ)は θの関数 で与 え られ る。 また(2-8)式の中で は、 ヒステ リシ
ス現象 は考慮 されて いな い。
土壌 に吸着 され る核種 の吸着量 の評価方法 と しては、土壌 をイオ ン交換体 と考え、
土壌 と核 種の間の交換平衡 の関係 か ら求 めた分配係 数(kd)を用 いてヘ ン リー型*
の吸着式 によって評価す る方法 が核種 の地 中移動現 象 においては多 く採用 され る。
それ による吸着量q(μCi/g)は
q=kd・C(2-10)
ここに、C:液 中核…種濃度(μCi/ml)で 与 え られ る。





+農(θ ・D・寄)一 響(θ ・C+・ ・kdC)
(2-11)
*ヘ ン リー型 吸 着 式 は 、 フ レン ド リ ッ ヒ型 吸 着 式qニdcnに お い てnニ1
の場 合 で あ る。(d二 定 数 、C=核 種 の 液 中濃 度)
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こ こに、 ρ み かけの土壌 密度(9/di)
c土 中水 中核種 濃度(μCi/ml)
Dx,Dy,Dz各 々x,y,z方 向の放 射性核種 の濃度勾配 を起動 力 と
す る拡散係数(㎡/sec)
T、/、;放 射性核種 の半 減期(sec)
で与 え られ る。
2.2.3通 気層 ・帯水層 を包括 した地 中で の核種 移動理 論
通気 層での水 の移動 を体積含水率 θで表現す ると、 飽和 ・不飽和領域 を連続 し
て取 扱 うことが困難 とな る。YehとW。rd〔"'5)は、水分量 をエネル ギー量(全 水頭)
Hで 表わす ことによ り連 続的 に取扱 うことに成功 した 。 その場合.地 下水 の流 れ
は次式で表わ され る。









こ こ に、H=全 水 頭(L)、h:圧 力水 頭(L)、Z:位 置 水 頭(L)、K:透
水 係 数 テ ン ソル(L/T)、F:一 般 化 され た 比 貯 留 係 数(1/L)、xi:距 離 座
標 成 分(L)、Kij:不 飽 和 透 水 係 数 成 分(L/T)、Kr:相 対 透 水 係 数 、
K苧j:飽 和 透 水 係 数 成 分(L/T)、Q=系 外 か らの 酒 養 量(正)あ る い は揚
水 量(負)(1/T)で あ る。 不 飽 和 の場 合 、Fは 次 式(2-14)で与 え られ る 。
F-・ ・P・ β'+晋+÷d'(2-・14)
Pf:流 体 密 度(M/L3)、n:間 隙 率 、d':流 体 の修 正 圧 縮 係 数
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また 、YenとUord(4'5}は核 種 輸 送 モ デ ル に関 す る支 配 方 程 式 と して 、 次 の よ うな 物 質 保
存 則 に基 づ い て(2-22)式 を導 い た 。
(物質 の蓄積速度)=(移 流in一移流out)+(分散in一分散out)一(放射性核種 の崩壊)
一(物 理 、化 学、生物学的 プロセスによ る分解)
(2-15)
各項 は次の ように表わす こ とがで きる。
・・(額 の蓄 積 速 度)一 ∂(θC去皇bS)(2-・16)
C=溶 質 濃 度 〔M/L3〕
S:吸 着 量 〔M/M〕
θ=体 積 含 水 率 〔L3/L3〕
Pb:媒 体(土 壌)の み か け密 度 〔M/L3〕
　ラ 　
b.(移 流in一 移 流out)ニ ー ▽ ・(VC)一 ▽ ・〔(θC+PbS)Vs〕 … …(2-17)
　
V:媒 体 に相対的 なダル シ ー流速 〔L/T〕
　
Vs:圧 密 に よ る媒 体 の変 位 速 度 〔L/T〕
c.(分 散in一分 散out)=▽ ・(θD・ ▽C)… …(2-18)
D:(分 散 係 数 テ ン ソル 〔L2/T〕
θD・j-・ ・ げ1δ ・・+(・ ・一 ・・)V・V・/IVI+a皿T・ δ ・jθ
Dij:テ ン ソルDの 成 分 〔LZ/T〕 ……(2-19)
aT:流 れ に対 して垂 直 方 向 の分 散 能(dispersivity)〔L〕
aL:流 れ 方 向 の分 散 能 〔L〕
δij:ク ロネ ッカ ー の デ ル タ
are=分子 拡 散 係 数 〔L2/T〕
Tt:屈 曲 度(tortuosity)
d.(放 射 性 物 質 の崩 壊)=λ(θC+PbS)
λ:崩 壊 定 数 〔1/T〕
e'(物 理 、 化 学 、生 物 学 的





Kw=物 理 、 化 学 、 生 物 学 的 プ ロセ ス に よ り液 相 にお いて 分 解 す る速 度 定 数(1/T)
Ks:吸 着 相 に お い て 分 解 す る速 度 定 数(1/T)
式(2-16)～(2-21)を式(2-15)に 代 入 す る と、
∂(θC+ρ ・S)、=一▽.(マC)一 ▽・ 〔(θC+P、S)マs∂t
十 ▽ ・(θ万「・▽C)一 λ(θC十PbS)Vs-(KwθC十K,PbS)
(2-22)
一 方 、
一 ▽ ・ 〔(θC+PbS)〈7,〕=一(θC+PbS)▽ ・マ,+iil、▽ ・ 〔(θC+PbS)
=一 ・'普(θC+P・S)(2-23)
お よび、核種 吸着量は、吸着平衡 が瞬時 に成立す るもの と仮定 し次式(ヘ ン リー型 吸
着式)で 表 わ した。
SニkdC(2-24)
ここに、 α/:媒 体 の修正圧縮性 係数 〔1/T〕
h:圧 力水頭 〔L〕
kd:分 配係数 〔L3/M〕
で あ り、 これ を式(2-24)に代入 し、若干 の変形 を施す ことによ り、飽 和 ・不飽 和領










Vi,Vx,Vy,Vz:ダ ル シ ー流 速 ベ ク トル のx,y,z方 向成 分(L/T)
DijDxxDxo・DxzDyxDyyDyzDzxDzyDzz:分散 係 数 テ ン ソル 成 分(L2/T)
M:人 工 的 に系 へ 投 入 され る物 質 ソ ース の 量(M/L3/T)
(2-25)式は 、 本 質 的 に は、(2-11)式とな ん ら変 る と こ ろ が な い 。
2.2.4通 気 層 で の核 種 移 動 の 理 論 に関 す る最 近 の動 向
不 飽 和 状 態(通 気 層)で の核 種 の地 中 移 動 で は 、 一 般 に"テ ー リン グ(tailing)現象"
が観 測 され る。Genuchten等は(6)は、 このテ ー リン グ現 象 を多 孔 体 内 の 不 動 水(iMllo-
bileeater)あるい は 停 留 水(stagnantuater)帯内部 へ の 溶 質(放 射性 核 種)の 拡 散 に よ
って 説 明 して い る。 また 不 飽 和 状 態 で は 、土 壌 水 分 量 に 伴 い不 動 水 帯 の増 加 が テ ー リン
グ を増 大 させ る とも 説 明 して い る 。Genuchten(6)は、C。atsandSmith(7)とDeans(8)
が提 案 した易 動 水(皿obileuater)と不 動 水 モ デル を基 に 、 不 飽 和 層 内 で の溶 質 輸 送 モ
デ ル と して2成 分 流 れ モ デ ル を提 案 した 。 そ の後 多 くの 研 究 者 に よっ て2層 流 モ デル に
関 す る研 究 成 果 が報 告 され て い る(9'■Z)。我 国 に お い て は 、 土 壌 水 の 易 動 性 を基 に さ ら
に細 か に分 類 し急 流 水(rapidlymobilewater)、緩 流 水(m。delatelymobileuater)、
不 動 水(immobilewater)の3成分 に分 け た3成 分 流 モ デ ル が森 沢 等(■3)によっ て 提 案
され て い る 。 それ に よれ ば 、不 動 水 領 域 で は、
曇{θ ・・C・・+…(・-f)pq・ ・}一 ・(CrC・ ・)(2-26)
綾流水領域では、
∂∂t-{θ・C・+・ ・(・-f)ρq・}一,∂Z(θ ・D・{霧 』)




また 、 土 壌 と核 種 の 吸 着 反 応 は 次 の ヘ ン リー型 を仮 定 して い る 。
qiニkdiC」(iニim,m,r) (2-29)
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さ らに・堀 内等('4)は、3成 分 流モ デル と種 々の吸着 モデル を組合せ た場合 につ いて も検
討 を行 って いる。
このよ うに流 れの成 分 を単成 分 か ら多成分 へ細分化す る ことによ り通気層 での核種移 動
のモデル は、精密 とな り現象 をよ り正確 にシ ミュ レー トで きるよ うになっ た。 しか しな が
ら、 その反面 モ デル は、数 多 くのパ ラメータ を含む こ とに よって その物理的 な意 味 が きわ
めて暖昧 とな り、個 々のパ ラメー タを独立 に設定 す る ことがきわ めて 困難 とな る。 陸地処
分 の安全評価 に おいて は、核 種 の移行 を評価す る複数 の環境媒 体サ ブモデル が組合 わ され
て全体的 な評 価 が実施 され るが、 その際各 々の モデル 間 の精粗 の度合 い につ いて統 一 を計
る必要 があ る。 この ことは、地 中移行 のモデル のみ を詳細 複雑 化す る ことは被曝線 量評価
まで を含 めた最終結果 の精度 を考 える と労 力の割 にはあ ま り意 味のあ る ことでは ない。 ま
た、現実 の評価 に際 しモデル 中 に含 まれ る物 理的 な意味 を含 まない流れ
に関す るパ ラメータの測定 は、 フィール ドの中で は直接的 に困難 であ る。 これ らの点 を考
慮す る と陸地 処分 の安全評価 のため には、地 中での核種移動 モデル としては、 出来 る限 り
シンプル であ るこ とが望 ま しい。
2.3通気層で の フォ ールア ウ ト核種 の移動 に関す る フィール ド研究
2.3.1研究 の背景 と目的
通 気層 を対 象 と した浅層地 中での放射性 核種 の挙動 にっ いては、すで に2.2で述 べ たよ
うに理論 的研究 な らび に室 内実験研究 の事 例は数多 くあ る(Z-■4)。しか し、 自然環境 下で
の放射性核 種 の地 中移動 の研 究 は、処分場 からの漏洩放 射性核種 のモ ニタ リングの事 例 は
あ る(■5'■6)が、放射性物 質 を使 った研究 のた めの フィ ール ド実 験 は、 ほ とん ど実施 され
て いない。特 に我国 においては、法 によ る規制 が厳 しいので排 水 に係わ る許 容濃度 を超 え
る濃度 の放射性物質 を用 いた研究 は皆無 とい うのが現状 で ある。 したがって、浅層 地 中で
の放 射性核 種 の移動 ・挙動 の実 態 が十分 に把握 しきれ てい る とは言難 い。
自然 環境 中での放射性 核種 の挙動 にっ いて研 究す る際 に、実際 に放射 性物質 を使 った フ
ィ ール ドで の トレーサ ー実験 の実施 は前述 した ように法 に よる規制 のため にきわめて 困難
な状況 にあ る。新 たに放 射性物質 を用 いた フィ ール ド実験 を行わず して、 フィ ール ドでの
放 射性核 種移 動 につ いて情報 を得 る方 法 につ いて検 討す る場 合 に、 まず最 初 に考 えっ くの
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は、核実験等 に よって環境 中に放 出 された フォ ール アウ ト核種 の活用 を計 ることで ある。
フォ ール ア ウ ト核種の活用 とい う点 では、 フォ ール アウ ト核種 を環境 内での1つ の トレ
ーサ ー として地球規模で の物質大循 環(大 気循環、海水循環)、 湖沼等 での堆積速度 の推
定、農耕地 の浸食割合や地下水流動調査 に適 用 された例 は数多 くある(■7-26)。しか しな
が ら、陸地処 分の安 全評価実施 のためのパ ラ メータの収 集や地中で の核種移行機構 の調査
の 目的 に活用 された例は まだ報告 され ていない。それは、実際 に活用で きる核種 が、半減
期等 の制約 によってgeSr、■37Cs、239"24ePu、24■A巴(237Np)等に限 られ る ことお よ
びそれ ら放射 性核種の化学形態 が不 明確 な点 にあ ると思 われ る。 しか し、前記 の放射 性核
種 は、すべて放 射性 廃棄物の陸地処分(浅 層地 中処分 および深 層地 層処分)の 安全評価上
は、決定核種 ともな りうる重要 な放射性核種 である こと、お よび フィ ール ドにおいて 、 こ
れ ら放射性核 種 を直接 トレーサ ーと して用 いた試験 を行 うことは現 状で は不可能で ある こ
と を考慮す る と、 これ ら核種の浅層地 中環境 内での挙動 にっいて検 討す る際 にフォール ア
ウ トを活用す ることは きわめて有効で あると言えよ う。さ らに、廃 棄物 に含 まれ る放射性
核種 の化学形 態 自体 が不明確であ ることを考慮す ると、 フォ ール ア ウ ト核種 と廃棄物 か ら
環境 中へ漏洩 した核 種の化学 形態の若干の違 いのために、地 中での挙動 が全 く異 なるもの
と考 えるには、十分 な根拠 がな いと言 えよ う。 例えば、水圏環境 中に放 出 された90Sr、
■3了Cs化学形 は、 それ らのpH-Ehダ イア グラム(z7)(図2-1～2-2)から考察す る と、
イオ ン状 にある と考 えるのが妥 当であ る。 また高 レベル廃棄物 の安 全評価上重要 なプル ト
ニ ウムは、廃棄物 中ではその多 くがガ ラス固化体 中に含 まれてい る。ガ ラス固化体 の製造
過程 では、例 えばホ ウケイ酸ガ ラスの場合 には、1100～1150℃で溶 融 され る際 に高 レベル
廃液 中に含 まれ るアクチ ニ ド元素 やF.P.は仮焼 され酸化物 と して加え られ る ことから、
プル トニ ウム も酸化物 の形 でガ ラスSiO、の不規則網 目構造 中 にと りこまれて いるもの と考
え られ る(28)。しか しなが ら、ガラス固化体 中および ガラス固化体 か ら溶 出 して くる核種
の存在形態 にっいては、ほ とん ど研究 が進展 して お らず 、存在形 態 そのものにっいてあ ま
り議論 がなされて いな いのが現状 であ る。 このよ うな状況 の下、現時点 では直接放射性物
質 を環境 に散布 し、その挙動 を観察す る ことが困難で あるので、陸地処分 を対象 と した環
境条件下 での放射性核種 の地中移動 の研究 にフォ ール アウ ト核種 の活用 を計 ることは、現
時点で は最良 の方法 の1つ と考え られ る.
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図2-2 プル トニ ウム吸着濃度測定のための地表面土壌採取地点
および未撹乱土壌コアーNA,NBの採取地点
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長崎市 西山地 区(図2-2参 照)に おいて フォ ール ア ウ ト核種 の地 中での分布実態 を詳細 に
調査す ることによ り、室 内実験 では十分 に得 られ ない 自然 環境条件 下での長期 にわ た る地
中で の核種移 動 の実態 にっ いて報 告す る。
2.3.2実環境 条件下(通 気層)で の降水 の浸透
不飽和層 内で の降水 の浸透 にっ いて、Zimmermann(z9)の行 っ た トリチ ウム(HTO)お よ
び重水(D、0)を用 いた実験 結果 によれ ば地 申に浸透 した雨 水は降水 年代 ご とに層 をな して
地下水面 に向って移動 してい る可能性 を示唆 した。その後 フィ ール ド調査 の結果 採取 した
不飽和浸透水 に含 まれ る天然 の トリチ ウム濃度 の測定 によ り不 飽和層 の各深 度 にお ける浸
透降水 の年代 測定 が可能 となった 。その結果 降水 の浸透速度 はそれ まで予測 され ていた浸
透速度 よ りも かな り小 さい こと、 また通気層 内で の降水 の浸 透 が ピス トン流 と して近似 で
きる場合 もあ るこ とが明 らか とな った(30)。
(1)環境 トリチ ウム を利用 した降水浸透解 析手法 の概要
トリチ ウム は、唯一 の水素 の放射性 同位体 であ り、半減期12.36年で β崩壊(最大 エネ
ル ギ ー18KeV)し安定元素3Heに変 わ る。 自然界 におけ るその生成 は、主 に大 気上層部 で
の宇宙線 による窒素元素Nの 核 反応
■4N(n,t)■2C
による と考 え られて いる(3■)。1946年Libby(3z)は、天 然 トリチ ウム(HTO)が存在す る こ
とを予言 し、1952年にKaufman(33)等によって降水 中 に微量 に存在す る ことが確 認 され た。
この ことか らLibbyの予言 が正 しかった ことおよび、大 気上層 で生成 された トリチ ウムが
降水 に混 って地表水 や地下 水の循環経路 に取込 まれ混入 した トリチ ウム を追 跡す ることに
よ り水 循環機 構解明 のための指標物質 と して活用 で きることの原理的根拠 を与 えた。
降水 の トリチ ウム濃度 は、1952年以 降1963年まで大気 圏 内核 実験 ととも に増加 し1963年
には ピー ク2000(TR*)に達 し その後指数 関数 的 に減少 し 現 在で は、バ ックグ ラウ ド値
10(TR)に戻 りっっ ある(a4)。
*TR(ト リチ ウム比)=(ト リチ ウム原 子 数/IO'S水素 原 子 数)を 表 わす 。1TRの ト
リチ ウ を含 む 水 の トリチ ウム 濃 度 は25。(c)で3.20pCi/2とな る。
一32一
一 般 に降 水 は 、 降 水 起 源 の気 団 の違 い に よ り一 雨 ご と に 固有 の ト リチ ウ ム濃 度 を持 っ て
い る(35)。この 違 い を利 用 す れ ば 、 降水 の 垂 直 浸 透 解 析 が可 能 とな・る ⊂36)。ま た通 気 層 内
で は 、 浸 透 した 降 水 は 分 散 の小 さな 栓 流(pistonfl。w)として地 中 を浸 透 して い る と
Munnich(37)、Zimmermann(38)、Schlmalz〔39)や我 国 で は木 村(■o)等の 研 究 の 中で 報 告 さ
れて い る 。 この こ と は、 逆 に土 中水 の ト リチ ウム 濃 度 を測 定 す れ ば 、 降水 の 浸 透速 度 が明
らか に な る こ と を意 味 して い る 。
権 根(a■)嶋田(30)は、 押 出 し流 れ モ デ ル(Displace皿entFlow-Model)を用 いて 関 東 ロ
ー ム層 に お け る降 水 の不 飽 和 浸 透 を解 析 して い る。 図2-3は、地 表 面 付 近 に お け る水 の物




















図2-3地 表 面 付 近 の 水 の 動 き(文 献(30)より引用)
P:降 水 量E:蒸 発散量
△R=正 味 の表面 流出





地 表 が 水 平 均 質 で か っ 土 壌 の 浸 透 能 が 大 き く表 面 流 出 が 生 じ な い 場 合 に は 、 あ る 月kの
降 水 の 浸 透 量Ikは 、(2-30)式 で 表 さ れ る 。
Ik=Pk-Ek(2-30)






に よ って 評 価 す れ ば 、 浸 透 量Ikが 推 定 され る 。
こ こ にR.:大 気 外 可 能 最 大 日射 量(皿 皿/day)N:可 照 時 間
n:日 照 時 間(hr)Ta:平 均 気 温(。K)
ed:大気 中水 蒸気 圧 σs:Stefan定数(皿m/day)
U、:高さ2mで の 平 均 風 速(皿ile/day)
ea:温度Taの と きの 飽 和 水 蒸 気 圧(皿mHg)
h:飽 和 水 蒸 気 圧 曲 線 の 勾 配(mmHg/K)γ:乾 湿 計 定 数(0.27皿mHg/.F)
ξ=蒸 発 比
を表 わ す 。
毎 月 の 降 水 量Pkと 蒸 発 量Ekを 基 に浸 透 量Ikを 推 定 し さ らに地 層 の空 隙 率f、 飽 和
度Siを 実 測 す れ ば 、地 層 の 各 深 度 に お け る降 水 の有 効 浸 透 量Iia(あ る い は 浸 透 距 離)
は 、
Iia==lk/fi・Si(2-35)
で 与 え られ る。 こ こで は 、 地 層 の飽 和 度 は 、地 表 面 か ら50cm以深 で は年 間 を通 じて ほぼ 一
定 で 変 化 が少 な い と い う実 測 結 果(22)を基 に飽 和 度 が時 間 的 に変 化 しな い と仮 定 した 。
地 層 を地 表 面 か ら深 さ方 向 に単 位 長2ご と にn個 に分 割 す る とi番 目の深 度 で の単 位 断 面
の 土 壌 柱 に含 まれ る全 水 分 量Wiは
Wi=f、 ・Si・2(2-36)
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で 与 え られ る 。
一 方 、 現 在 か ら過 去t時 間 まで の全 浸 透 量1はも
ItΣIm(2-38)
m=1





な るtを 求 め れ ば 、t年 間 の 降 水 が深 さLの 地 層 中 に層 状 に集 積 され て い る こ と に な る 。
各 月 ご との降 水 の平 均 トリチ ウム 濃 度 をCmと す る と、 任 意 深 さ(Li)の 単 位 長2の 地 層
内 に含 まれ る土 水 中 ト リチ ウム濃 度C、 は 、
C、ニ ・1・一・'C・一・+1・'C・+"…+β1・ ・r'C・・r(2.40)
fi・S、 ・9
で 与 え られ る 。 た だ し、土 壌 コア ーi-1とiに ま た が る 降水 浸 透 量1皿.、の土 壊 コア ーi
に含 まれ る割 合 を α、 ま た 、土 壌 コ ア ーiとi+1に ま た が る 降水 浸 透 量Im.rの土 壌 コ ア





β ニ1-(ΣIj一 Σ(Sj・fj)・ の/lm+r
]=■ 」=■
なお、 α,β およびrの 関係 を図2-4に示す 。
(2-40)式で得 られ た トリチ ウム濃度 を深 さ方 向にプ ロッ トす る と押 出 し流 れモデル によ
り解析 され た土 中水 トリチ ウム鉛直濃度 分布 が得 られ る。
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図2-4地 層構成モデル と降水 浸透量 との関係
礪 繍 誓 膿 醗 臓 主革穀 ξ線 難 毅 と灘 降水}ま)
Si:飽 和 度fi:空 隙 率
2:土 壌 カ ラ ム の長 さLi:深 さ








(2)降水 トリチ ウム濃度測定 と解析 に用 いる降水 トリチ ウム濃度デ ータ
土中水の トリチ ウム濃 度解析 は、土 中水 の供給源 と して の過 去の降水 に含 まれ た トリチ
ウム濃度 に関す る情 報 を必要 とす る。 また解析 の精度 を上 げ るため には 、解析対象地 点 に
おける長期(数 年間)の 一雨 ご との観 測デ ータ を必要 とす る が、実 際 にはそのような理想
的な観測 デー タを入手す るこ とは殆 ど不可能 に近 い。そ こで本研 究では、最 も観測 デー タ
の完備 してい る東京(筑 波)の デ ータ(い つれ も理研、気象研 お よび農土試 において測 定
されたものであ る)を 基 に現地(長 崎)に おける降水 トリチ ウム濃度 測定結果 を考慮 して
解析用 デー タを作 ることと した。そのため にはまず、東京(我 孫子)と 長崎 における降水
トリチ ウム濃度 の相関性 を調 べる必要 があ る。1982年5月よ り1985年4月まで長崎(長 崎大
学構 内)と 我孫子(電 中研構 内)で 降水 トリチ ウム濃度測定 を行 った。 図2-5に1982年
5月～1985年4月まで の長崎 と我孫子 の降水 トリチ ウム濃度 データ を示 す。 ここでは我孫 子
のデータが、東京周辺の降水 トリチ ウムデ ータを代 表す るもの と考 えてい る。なぜな らば、
鶴田(3S)や葛城(4Z)によれ ば、東京 と筑 波(我 孫子の近傍)の 降水 トリチ ウムデ ータに高
い相 関性 が確 認 されてい るか らで ある。
なお嶋田(35)は、長岡(新 潟 県)と 東京 の降水 トリチ ウム濃度 を1年 間測定 し比較 した
結果相関係数 と しては、rニ0.45と低 いが降水 トリチ ウム濃度 の時系列 変化 の傾向 には さ
ほど大 きな差異 はない との理 由か ら東京 降水の トリチ ウム濃度 デー タをわ が国の水循環解
析デ ータと して活用 で きると結論 して いる。以上 の理 由よ り本研究 においては、降水 の浸
透速度 を求 めるための土 中水 トリチ ウム解析用 の基本降水 トリチ ウムデ ータと して は、東
京のデ ータを基本 とし一部 長崎のデ ータ を加 味 して作 成 した トリチ ウム濃度デ ータ を用 い
ることにす る(表2-1参照)。な お、降水 トリチ ウム濃度 の測定 は、科 技庁マ ニュアル(43)
に準拠 し行っ た。
(3)土中水 トリチ ウム濃度 分布
土 中水 トリチ ウムの鉛 直方 向濃度 分布 を謂 べるため に西 山NA,NB(図2-2参照)地 点











































図2-5長 崎 ・我孫子 の月別降水 トリチ ウム濃度(Mayof1982toAprilof1985)
アーか らの土 中水 の抽出 は.(i)pFS≦3ま での 自由水 を遠心分離法$$、(ii)pF
>3の 半結合水 を蒸留法$s*によって行った。 また土中水 トリチ ウム濃度 は、(i)(血)
の方法で得 られた各深度別 の土 中水 を科技庁 マ ニュアル 「トリチ ウム分析 法」(G8)に準 じ
て測 定 した。その結果 を深度別 に表2-2に示す 。表2。2に得 られ た土 中水 トリチ ウム濃度 お
よび図2-6の土柱 内土 中水分布 を基 に土柱長 さ50α■ご とに地表 面 か ら深度225αuまでの 自由
水(pF≦3)、 半結合水+結 合水(pF>3)の トリチ ウム濃度 を計算 し表2-3に示す.
その結果 によれば、 同一深度 の 自由水 トリチ ウム濃度 は、半結合水+結 合水 の トリチ ウム
濃度よ り全般 に若干低 い傾 向が見 られ るが、測定誤差 を考慮す る と、その差 は明確 でない.
同様 な傾向は、橿根(4■)が関東 ローム層で行 なった測定 にお いて も認 め られ てい る。従 っ
て今後の土中水 の採水 において は、 自由水 と半結合水+結 合水 と を区別す る ことな く一括
して蒸留法で採取 しても問題 はない と考え られ る。
串:不 飽和状態 の土壌 と土 中水 の間の相互 作用 によって生 じる、圧力ポ テ ンシャ
ル 、マ トリックポテ ンシャル 、浸透ポ テンシャル等 の和 と して表わ され る吸
引圧 あるいは負圧 であ る。また基準 とす る純水 に対 す る土中水 の吸 引圧 の低
下量 を水柱高 さ(ω)の 重力ポテ ンシャル の大 きさの常用 対数で表わ したも
の をpFと 呼び次式 で定義す る。
pF=lo9■o(△μ)=lo9■o(μo一μ)
△ μ:化 学ポテ ンシャル低下量
μ。:基 準の純水 の化学 ポテ ンシ ャル
μ=土 中水 の化学 ポテ ンシャル
ー般 にpF<3 .0を自由水、3.0<pF<4.2を半結 合水、pF>4.2を結合水
と呼 んでい る。
$*:遠 心分離法で は、pF≦4.2程 度 の半結 合水 まで の採水 が可能 であ る。回転
数(n),回 転半径(r)とpFと の間には、次の 関係式 がある。
pF=210gn十logr-4.95
零綿:こ こでは、遠心分 離法 に よって 自由水脱水後 の土壌 を蒸留器 に入 れ加熱 し、
残存土 中水 を蒸発 させ、得 られた水蒸気 を冷却装 置 にて再凝縮 させ採水 した。
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表2-11977年～1982年までの東京eこおける月別降水量と降水 トリチウム濃度




























1 23.38 19.5 41.別 2.0 別.⑬ 59.0 14.78 88.5 詔.2 3.5 肱2163
2 22L?1 η 。o ⑳.60 32.o 8.77 96.o a。34 扮.o 瓢.60 笛.0 ・・1・3
3 24釣 1侃0 41.63 115.5 3L71 鉱0 1?.71173.0 2,臼 113.0 1L4 143
4 η.馬 110.5 40.15186.5 覗.ゐ 109.5 11.24 107.0 勿 。74 165.o 10.5 搬
5 卸.01 95.5 36.98 130.0 貿.57 1⑱.5 8.47 154.5 9.95 15L5 9.7
鵬
6 凶.52 a〕2.5 32.08104.0瓜80 63.0 15.12 172.5 14.00 103.o 鉱・165
7 25.65 9Lo 宏}.鐙 45.0 お.a 田.5 17.二〇 202.0 肱12 167.o
1
臥7い 囎
8 2L75 290.5 43.47 26.0 5』 1".5 16.箆 1鳳5 11.11 圃.0 7.2 1田
9 12.99 箆3.5 ".53 1別.0 7.5 1妬.5 10.5 捌 。5 17.ゐ 1凪5 7.7 田
10 21.田 60.0 訓.41 147.0 10.01 訟 〕.5 3.別 1鋤.o 15.酋 製3.5 9.2
20





お.弱 風o 6.44 43.o 5.団 訓.0 7.勿 7.5 ・・ 陣i
(注)1977年～1982年4月 ま で は 、 東 京 で の観 測 デ ー タ 、
1982年5月以 降 は 、長 崎 で の観 測 デ ー タ で あ る 。
以 上 の結 果 を踏 ま え 、NB末 撹 乱 コ ア ー か らの土 中 水 抽 出 は 、 自 由水 、 半 結 合 水 、 結 合
水 の 区別 をつ けず に蒸 留 法 に よ っ て 行 い、 トリチ ウム 濃 度 を測 定 した 。
図2-7～図2-8に深 さ ご との土 中水 ト リチ ウ ム濃 度 分 布 を示 す 。 図2-7に は 、NAで の 地
表 ～225㎝、 図2-8に はNBで の 地 表 か ら650(m深さ まで の ト リチ ウ ム濃 度 を示 す 。NAの
土 壌 コ ア は1982年10月に 、NBの 土 壌 コ ア ー は1982年10月に各 々採 取 さ れ た も の で あ る 。
従 っ てNA試 料NB試 料 に は、 各 々1981年10月と1982年10月まで の 降 水 履 歴 が記 録 され て
い る と考 え られ る 。
図2-7で は 、母 岩*近 傍 に25(TR)と 高 い ト リチ ウ ム水 が存 在 して お り、 これ は1981年
初 期 の高 ト リチ ウム 降 水 の存 在 に よ る も の と推 測 され る 。 一 方 図2-8で は 、全 般 に土 中 水
ト リチ ウム 濃 度 は、 図2-7に比 べ 低 い 。 これ は、1982年7月の集 中豪 雨 に よ りきわ め て 低 い
*こ の周辺 は、安 山岩 を基岩 と して お り、 この安 山岩 の上 に安 山岩 の風化 によって
生 じた土壌層 が存在す る。 この土 壌層 は、厚 い所で8m、 薄 い所 では2m程 度 で
あ る。土壌 コア ーNAの 採取地 点 よ り10mほど北西 に離れた小 さな沢 には、基岩
で あ る安 山岩 の露頭 が見 られ る.こ れ らの点 か ら判断す るに・ コア ーNAは 、母
岩 にまで達 して いる と考 え られ る.
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34.7 10.7 36.0 11.1
62.5 19.3 39.9 12.3
46.7 14.3 70.0 21.6
～














72.1 22.3 84.1 26.0
トリチ ウム降水 が大量 に浸透 した影 響 によるもの と考え られ る。 しか し土中水 トリチ ウム
濃度 は全般 に低 いが2～3の ピークがみ られ、 これ を過去 の降水 トリチ ウム濃度デ ータ と
比較 して考 え ると、6.5m長さの地層 中 に1980～1982年までの約2年 間 の降水 が保持 され










図2-6深 度 別3相(固 相,気 相,液 ネ目)分 布 と









自由水 トリチウム濃度 半結合水+結合水 トリチウム濃度
(pCi/の (TR) (pCi/2) (TR)
10-50 50.2 15.5 55.0 17.0
50-100 42.4 13.1 49.1 15.2
100-150 53.1 16.4 54.8 16.9
150-200 41.7 12.8 51.8 15.9
200-225 72.1 22.3 84.1 26.0
(4)西山地 区 にお ける降水浸透 速度 の推定
西 山地 区 における降水 浸透速度 を求 めるため には、 まず 月 ご との降水浸透量 を推定す る
必要 があ る。西山 におけ る気象観測 デ ータはないので長崎 市南 山手 にあ る長崎海 洋気象台
において観 測 され た1977年～1982年までの月間降水量 と 気 象デ ータ を基 にPenman〔44)法
で推定 した月間 蒸発散量 お よび推定浸 透量 を表2-4に示 す 。
表2-1の降水 トリチ ウムデ ータおよび表2-4の浸透量 を基 にボーリン グ孔NA,NBの
土 中水 について押 出 し流れ モデル によ り解析 した土 中水 トリチ ウム濃度 分布 と実測結果 と














































図2-7NA地 点 に お け る 士二中 水*ト リチ ウ ム 分 布 と
押 し出 し流 れ モ デ ル に よ る 解 析 結 果
(*:全pF域 の,t二中水 を含む)
図2-8NB地 点 における土中水*ト リチウム分布 と
押 し出 し流れモデル による解析結果
(*:全pF域の土中水を含む)
表2-4 長崎における降水量,蒸発量および浸透量(その1)
降 水 量 蒸発 散 量 浸透可能量 有効浸透量 1982年10月
年 月 か ら の
総浸 透 量
(㎜) (㎜) (質現) (㎜) (厩■)
1977年1月 29 15.8 13.2 13.2 7,138.2
2 61.5 20.7 40.8 40.8 7,125.0
3 88.5 47.1 41.4 41.4 7,084.2
4 169.0 64.4 104.6 104.6 7,042.8
5 185.5 76.8 108.7 108.76,938.2
6 420.0 82.3 337.7 286.16,829.5
7 85.0 136.6 一51 .6 0 6,543.4
8 218.0 131.8 86.2 13.5 6,543.4
9 84.0 104.6 一20 .6 0 6,529.9
10 29.0 81.1 一52 .1 0 6,529.9
11 103.0 37.2 65.8 65.8 6,529.9
12 64.0 20.8 43.2 43.2 6,464.1
1978年1月 92.5 20.5 72.0 72.0 6,420.9
2 26.5 23.9 2.6 2.6 6,348.9
3 58.5 48.8 9.7 9.7 6,346.3
4 160.0 64.4 95.6 59.5 6,336.6
5 55.0 91.1 一36 .1 0 6,277.1
6 354.5 85.7 268.8 142.5 6,277.1
7 24.5 150.8 一126 .3 0 6,134.6
8 166.0 146.8 19.2 19.2 6,134.6
9 120.0 87.0 33.0 12.6 6,115.4
10 55.0 75.4 一20 .4 0 6,102.8
11 63.0 35.7 27.3 27.3 6,102.8
12 67.5 18.8 48.7 48.7 6,075.5
1979年1月 98.0 16.6 81.4 81.4 6,026.8
2 148.5 21.4 127.1 127.15,945.4
3 141.0 43.5 97.5 97.5 5,818.3
4 240.0 67.3 172.7 165.5 5,720.8
5 84.5 91.7 一7 .2 0 5,555.3
6 560.0 80.6 479.4 479.4 5,555.3
7 273.0 114.8 158.2 158.25,075.9
8 166.0 141.5 一24 .5 16.3 4,917.7
9 120.0 103.8 16.2 0 4,901.4
10 55.0 79.4 24.4 0 4,901.4
11 63.0 33.0 30.0 30.0 4,901.4
12 67.5 19.6 47.9 47.9 4,871.4
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表2-4 長崎における降水量,蒸発量および浸透量(その2)
降 水 量 蒸発 散量 浸透可能量 有効浸透量 1982年10月
年 月 か ら の
総浸透 量
(皿) (皿) (皿) (皿) (皿)
1980年1月 118.5 17.1 101.4 101.44,832.5
2 52.0 19.8 32.2 32.2 4,722.1
3 151.5 41.1 110.4 110.44,689.9
4 179.5 63.9 115.6 115.64,579.5
5 288.5 86.5 202.0 202.0 4,463.9
6 256.0 79.4 176.6 176.6 4,261.9
7 864.0 96.5 767.5 767.5 4,085.3
8 410.0 100.6 309.4 309.43,317.8
9 156.0 101.5 54.5 54.5 3,008.4
10 246.0 70.2 175.8 175.8 2,953.9
11 43.0 35.7 7.3 7.3 2,778.1
12 61.0 23.7 37.3 37.3 2,770.8
1981年1月 38.0 17.5 20.5 20.5 2,733.5
2 92.5 22.1 70.4 70.4 2,713.0
3 137.5 37.3 100.2 100.22,642.6
4 200.5 61.4 139.1 139.12,542.4
5 148.5 83.0 65.5 65.5 2,403.3
6 491.0 83.2 407.8 387.72,337.8
7 119.5 139.6 一20 .1 0 1,950.1
8 263.5 136.3 127.2 127.2 1,950.1
9 287.5 99.5 188.0 188.0 1,822.9
10 266.0 71.7 194.3 194.3 1,634.9
11 142.0 32.8 109.2 105.1 1,440.6
12 16.0 20.1 一4 .1 0 1,335.5
1982年1月 63.0 19.3 43.7 43.7 1,335.5
2 96.0 19.8 76.2 76.2 1,291.8
3 143.0 43.7 99.3 99.3 1,215.6
4 122.0 63.7 58.3 58.3 1,116.3
5 135.5 89.7 45.8 10.4 1,058.0
6 66.0 101.4 一35 .4 0 1,047.6
7 1,178.5 102.6 1,075.91,047.61,047.6
8 169.0 138.6 30.4 0 0
9 94.0 95.6 一1 .6 0 0
10 20.0 77.1 一57 .1 0 0
11 181.5 35.9 149.6 一 一
12 51.5 21.1 30.4 一 一
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が 、NAの ボ ー リン グ地 点 に お い て 、 最 下 部 層(200～250qn)の土 中 水 ト リチ ウム 濃 度 が 、
そ の上 部 の 土 中水 トリチ ウム濃 度 よ り有 意 に高 くそ の トリチ ウ ム濃 度 が1981年初 旬(1月
ご ろ)の 降 水 トリチ ウム 濃 度(放 射 崩 壊 を考 慮 した)に 近 い こ と(図2-7参 照)お よび ・
NBボ ー リン グ地 点 で の ト リチ ウム 濃 度 分 布 に お いて1981年初 旬 頃 の トリチ ウム ピ ー ク を
示 す と思 わ れ る浸 透 降 水 が3.5m～5.Om付近 に見 られ る こ と(図2-8参 照)、 以 上 の こ と
を総 合 的 に判 断 す る と、 西 山 地 区 に お け る降 水 の平 均 的 な浸 透 速 度 は 、2.0～3.Om/yの
範 囲 に あ る と考 え られ る。
こ こ で の推 定 結 果 の妥 当性 を確 認 す る 目的 で 西 山 コ ア ー を採 取 した 近 くの 未 耕 地 で
Bゼイ オ ン を トレ ーサ ー と した降 水 浸 透 トレー サ ー試 験 を1983年10月～1984年11月ま で の
13ヶ月 間 実 施 した 。 試験 はKBrお よ びNaBr(Brとして724g)を 面 積100cm×100(mの厚
さ2㎝ の土 壌 に均 一 に混 合 しそ の 後 は 自然 条 件 下 で 放 置 し13ヶ月 後 に鉛 直 方 向 のBr'イ オ
ン濃 度 分 布 を未 撹 乱 土壌 コア ー を採 取 し蒸 留 水 に よ っ て抽 出 後 イオ ン ク ロ マ ト分 析 に よ り
調 べ た.そ の結 果 、 図2-9に 示 す よ う にBゼ は地 表 か ら50～60㎝と90～110cm付近 に ピ ー
ク を持 ち 、Br'の浸 透 フ ロン トは深 さ220㎝ 付 近 に ま で達 して い た 。 一 般 にBr一は 、D20*を
トレ ーサ ー と した水 の 移動 に比 べ る と若 干 遅 れ る傾 向 に あ り、 関 東 ロ ー ム で は 、 そ の 遅 延
係 数Rは1.2～1.3(4s)y程度 で あ り西 山 シル ト質 ロ ーム で は 、R=1.27(45)で あ っ た 。
以 上 をも と にBr'イオ ン を トレーサ ー と して 降水 の 浸 透 速 度 を推 定 す る と、 降 水 は 年 間 平
均 で2.5m/y程 度 で移 動 して い る こ とに な る 。 この 結 果 は 、 前 記 の ピス トン流 と蒸 発 さ
ん を考 慮 した押 出 し流 れ モ デ ル に よ る解 析 結 果 と も 良 く一 致 して い る 。
(5)結論
西山 シル ト質 ローム層 におけ る降水 の不飽和 浸透実態 を環境 の トリチ ウム を トレーサ ー
と して利用 し、土水 中 トリチ ウム濃度 の鉛 直分布 を押 出 し流 れモ デル によって解 析す る と
同時 に、Bゼイオ ンを トレーサ ーと した トレーサ ー試験 によって結果 の追試 を行 なった。
それ によって以 下 の結論 を得 た 。
1)西山シル ト質 ロ ムー層 内で の降水 の浸透速度 は、2～3m/yで あ り平均 す る と
2.5m/y程度で あった 。


















2)西山 シル ト質 ローム層 内での降水 の不飽和浸透 は、全体的 には きわ めてゆるや か
な ピス トン流 と して扱 うことが可能 である。
3)不飽和 層内の降水 の浸透 は、環 境 トリチ ウム を活 用 した押出 し流れ モデル によっ
て十分解析 が可能で ある。
2.3.3実環 境条件下 での フォ ール ア ウ ト ・プル トニ ウムの地 中移動
プル トニ ウム(Pu)は 、ほ とん どが人工元素 であ り(46)現在 まで に質量231から247ま
での17種の同位体 が発見 されてい るが、それ らはすべて放射 性同位体で あ る。 これ らの中
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で核 燃料 あ るいは廃棄 物(NuclearWaste)に含 まれ るプル トニ ウムは質量238～242ま
での5種 の同位体で、核 燃料サ イ クル 中特 に重要 な同位体 は、核分裂性 であ る質量 数239
(23gPu)と241(24■Pu)であ る。中で も23gPuの半減 期は24390年と非 常 に長 くその上生
物 に対す る放 射線毒性 が(4?)高いので これ らを含 む α廃棄物 は、人 間社 会 か らの隔絶 を計
るため に将来地 下深層 への地 層処分 が計画 され てい る(48)。地層処分 は.慎 重 な検討 と厳
重 な管理 の下 に実施 され るで あろ う。 しか し不測 の事故 に よるプル トニウムの地 圏環境 へ
の漏洩 を考 えた場合、漏洩地 点 よ り人 体へ の摂取 までの経路 を想定 しプル トニ ウムの地 中
で の移動 速度 と りわ け人間活動等 に よ り直接的 な接 触 を持 っ可能性 の高 い通気層 内 におけ
る移動 速度 を検討 してお くことは、プル トニ ウム廃棄 物 の地 層処分 の安 全評価 の精 度 を高
める上 で意義深 い ことと考え られ る。 プル トニ ウムは取扱上法 的規制 も厳 しいので、プル
トニ ウム の土壌 に対す る分配係数 あ るいは遅延係数 の測定 のよ うに簡単 な室 内実験 も容易
に行な えない場合も多 く、 プル トニ ウム を直接 トレーサ ー として取扱 った地 中移行 の研究
は遅れて い る。ここで は長崎原爆 フォ ール ア ウ ト ・プル トニ ウム に着 目し、実環境 下で の
約40年間の移動分布 を調査 しプル トニ ウムの地 中での移動速度 を実測す る ことによ り遅延
係数 お よび分配係数 を推定 した。
(1)フォ ール ア ウ ト ・プル トニ ウム の地表面蓄積 濃度分布
フォ ール ア ウ ト ・プル トニ ウムの浸透速度 を求 め るには、プル トニ ウム が地表 面 に沈
着 してか ら土壌サ ンプル を採取す るまでの経過 時間 を知 る必 要 がある。 このため には、
フォール アウ トの降下起源 が明 らかで なければな らな い。 この点 では、長崎原爆 によ り
生 じた フォ ール アウ トは降下 の 日 ・時 が明 らかで、 しかも長崎市西 山地 区 には大量 に降
下 した ことが過去 に多 くの研究者 によ り明 らかに されて い る(49-S3)。さ らに降下起 源*
を明確 にす るた めに以下 の調査 を行 った。
まず 、 フォ ール ア ウ トが大量 に降下 した西 山 と逆 に長 崎原爆 の フォ ール ア ウ トの影響
が非 常 に小 さかった と考 え られ る小江原、金掘 と若干 の影 響 があった と考 え られ る江 平
の4地 区(図2-10参照)の 未耕地 にお いて地表 面 か ら深 さ30㎝までの土壌 に含 まれ る
239'240Puと■37Csの濃度 分布 を調査 した。その際 、小江原 、金掘 は、爆心地 よ り西 に
*原 爆 の際 に生 じた局地 フォール ア ウ トと世界規模で の核実験 か らの グ ローバル ・
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3㎞ 、1.5㎞の 距 離 に あ り、 西 山 、江 平 は 爆 心 地 よ り東 に3㎞ 、1.5㎞の地 点 に あ る 。 ま
た 、 小 江 原 と西 山 、金 掘 と江 平 は爆 心 を東 西 に走 る直 線 上 で 爆 心 か ら半 径3㎞ 、1.5㎞
の 同 心 円 上 に位 置 して い る 。
239"2"OPuと ■37Csの 土 壌 濃 度 分 布 測 定 結 果 を 図2-11に 示 す 。 そ れ に よ れ ば、
239"ZGOPuの分 布 で は
、 爆 心 の 東 側 と西 側 で は 、濃 度 に お い て著 しい差 が 見 られ る 。 爆 心
地 よ り西 側 に位 置 す る小 江 原 、 金 掘 地 区 で は、239"z4ePu濃度 は 、10ω深 さ の土 壌 に対 す
る我 国 の 平 均 的 レベ ル で あ る(54-56)20～50pCi/㎏の範 囲 に含 まれ て お り長 崎 原 爆 の フォ
ール ア ウ ト降 下 の 影 響 が小 さ か っ た と判 断 で き る。 一 方 、 爆 心 地 の東 側 に位 置 す る江 平 地
区 で は 、10㎝深 さの 土 壌 中 に67pCi/㎏のz3s'z40Puが含 ま れ 、 これ は 、 や や 我 国 の 平 均 レ
ベ ル を上 回 る結 果 と な っ て い る 。 また 西 山地 区 で は 、630pCi/㎏と我 国 の 平 均 レベ ル をlo
～30倍 と上 回 って お り、 こ の結 果 を長 崎 原 爆 の末 核 分 裂Puの 影 響 だ と考 え る こ とは 妥 当
で あ る 。 さ ら にHardy(57)等の グ ロ ーバ ル フォ ール ア ウ トz39"240Puの地 球 規 模 で の 降 下
蓄 積 分 布 を基 に 西 山地 区 で の グ ロ ーバ ル フォ ール ア ウ トz39◆z4nPu降下 量 を推 定 す る と
o.16pCi/㎡と な る 。一 方 末 撹 乱 土 壌 コ ア ーの 空 隙 率 と土 壌 密 度 と239"z40Pu濃度 分 布 を
基 に小 江 原 と西 山で のz39'z40Pu降下 量 を推 定 す る と、 各 々0.18pci/■2と5.91pci/diとで
あ っ た 。 これ か ら推 定 す る と西 山地 区 に降 下 蓄 積 して い る フ ォ ール ア ウ ト239'z40Puの約
97%は、1945年8月9日に降 下 した長 崎 原 爆 の 局 地 フォ ール ア ウ トに よ る も の と推 定 で き る 。
小 村 等(5s)は、 西 山 土 壌 に含 まれ る プ ル トニ ウム のz40Pu/z39Pu比を測 定 す る こ と に よ
り、 長 崎 原 爆 の 寄与 を95±2%と 推 定 して お り、 本 結 果 とも よ く一致 して い る。
次 に、 フォ ール ア ウ ト ・プル トニ ウム鉛 直 濃 度 分 布 を決 定 す るた め の ボ ー リン グ地 点 を
選定 す る 目的 で 、未 耕 地 の地 表 面(深 度0～3㎝)の プル トニ ウ ム蓄 積 濃 度 分 布 を長 崎 市
西 山 地 区 に お い て実 施 した 。
土 壌 を採 取 した場 所 は 、 図2-2に 示 す10ヶ 所 で あ る 。 サ ンプ リン グ は 降 下 した フ ォ ー
ル ア ウ トの亡 失 が少 な い と考 え られ る な るべ く平 坦 な 場 所 を選 ん で 行 な っ た 。測 定 試 料 は
1ヶ 所 にっ き3地 点(面 積:100㎝ ×100㎝,深 度:0～3ω)で 乾 土 と して2～3㎏ を採
取 し、3地 点 の試 料 を合 わ せ て1測 定 試 料 と した 。
採 取 した 土 壌 は 、全 量 を約50時 間110℃に て恒 温 乾 燥 させ 土 壌 水 分 を除 去 した後 、 土
壌 の粉 砕 、 木 の 根 な ど植 生 や 岩 石 の 除 去 を行 な い、 まず2m皿 フル イ で 分 級 した.次 に2mm





















図2-11長 崎 の 土 壌 中 の239"z40Puと■37Csの鉛 直 分 布
処理 を施 した土壌試料 を十分 に撹押 した後 、その内 から300gを(プル トニ ウム分析 用 と し
て)分取 した。
プル トニ ウムの分析は、科技庁 マニュアル 「プル トニウム分析法 」(5e)に準 じ化学 分離後
ステ ン レス板上 にプル トニ ウム を電 着の後 αスペ ク トロメ トリーによって定量 した。 なお、
分析 は、(財)日 本分析 セン ターに委託実施 した。
地表面(深 度0～3αn)土 壌 吸着 プル トニ ウム及 び ピュ アーGe検 出器 を用 いた γ線 ス
ペ ク トメ トリ にーよって測定 したセ シ ウム 。137濃度測定結果 と1945年に計測 された残留放
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射 能 等 線 量 率 曲 線(49)との 間 に は比 較 的 強 い相 関性 が認 め られ る(図2-12参照)。
またz39'240Pu/■37Csの比 を調 べ る と① ～ ⑩ の地 点 で は 、 ⑤ を除 いて ほ ぼ0.2～0.4の範
囲 に あ る(表2-5参 照)。 比 較 の た め に239'z40Pu/■37Csの値 を東 京(42)、秋 田(4z)、福
井 £56)、ISPRA(イタ リー)〔60)および 大 気 起 源 の グ ローバ ル フォ ール ア ウ ト(6■)と比 較 し
て み る とそ の比 は 各 々O。006、0。Ol2、0.01～0.02、0.017、0.017～0.Olとほ ぼ0.Ol～0.02
の 範 囲 に お さ ま っ て い る。 こ の こ と か らも西 山地 区 に お け るz39+z40Pu濃度 が 著 し く他 所
よ りも 高 い こ と お よび そ の 原 因 が長 崎原 爆 の末 核 分 裂 プ ル トニ ウ ム の フ ォ ール ア ウ トが原
因 で あ る こ と が確 認 さ れ た 壊。
地 表 面 濃 度 分 布 を基 にz39'z40Pu鉛直濃 度 分 布 を調 べ る た め の大 孔 径 末 撹 乱 土 壌 コア 採
取 地 点NA,NBを 図2-2のよ う に決 定 した 。
(2)フォ ール ア ウ ト ・プル トニ ウム 鉛 直 濃 度 分 布
西 山NA(1981年10月)、NB(1982年10月)に お い て ボ ッ クス サ ン プ リン グ(図2-13
参 照)に よ っ て未 撹 乱 土 壌 コ ア ー を連 続 採 取 した 。NAコ ア ー(φ=30㎝)は 全 長225
cm、NBコ ア ー(φ=20㎝)は 全 長650㎝で あ っ た 。 いず れ の コ ア ーも 岩 盤 に 着 定 す る ま
で の風 化 土 壌 部 を採 取 した 。 土 壌 中 の プル トニ ウム 濃 度 は 、 地 表 面 付 近 で は5㎝ な い し
10㎝間 隔 で土 壌 をス ラ イ ス し、 ま た1m以 深 で は 、25(mない し50㎝間 隔 で 土 壌 を ス ラ イ
ス した.プ ル トニ ウム を分 析 す る た め の土 壌 の 前 処 理 お よ び プル トニ ウ ム分 析 は 、 前 項
の 手 法 に従 っ た 。表2-6に 土 壌 物 性 を示 す 。 図2-14にNA地 点 で の プル トニ ウム の 地 中
分 布 を示 す 。 これ に よれ ば
1)プ ル トニ ウム は 、 地 表 面 、0㎝ か ら10αn深さ まで に 総 吸 着 量 の90%、20㎝まで に
95%、30㎝まで に97%が 吸着 され て い る。
2)総 吸 着 量 の3%程 度 が、 深 さ30㎝以 深 の少 な く とも225cntまで に ほ ぼ 均 一(1 .00
pCi/㎏)に 分 布 して い る こ と が判 明 した 。
* z39"240Pu/■37Csは、 原 爆 局 地 フォ ール ア ウ ト(西山 土 壌)の 場 合0.1以 上 、 グ ロ_バ
ル フォ ール ア ウ トの場 合0.01～O.02であ る.ま た プル トニ ウム の 同 位 体 比zaOPu/
239Puは
、 西 山 土 壌 で は0.1以 下 で 、 グ ロー バ ル フ ォ ール ア ウ トで は 、0.176±0.014





















図2-12 昭和56年10月現在 の地表面土壌 プル トニ ウム,セシウム蓄積
吸着濃度分布 と昭和20年10月の残留放射能等強度曲線
表2-5西 山土壌(0～3c皿)プ ル トニ ウ ム,セ シウム吸 着濃 度
採取場所
プ ル ト ニ ウ ム 分 析 セ シ昌 ウム 分 析 プル トニ ウム/セ シ 昌 ウ ム
Pu(pCi/脚 P・(pCレ短 乾土)%恥 137CsG燈/kg乾土) 239十240Pu/137Cs 238Pu/137Cs
① 1500±110 77±6.7 0,051 6100±0 0,246 0,013
② 810±51 45±3.6 0,055 4100±41 0,198 0,011
③ 530±33 29±2.5 0,054 3000土30 0,177 0,010
④ 710士43 34±2.7 0,048 3000士30 0,237 0,011
⑤ 280±18 24±2.2 0,086 3900士39 0,072 0,006
⑥ 1200±80 59±4.5 0,048 5200±52 0,231 0,011
⑦ 1100±70 59土4.6 0,055 2500土25 0,440 0,024
⑧ 620±38 31±2,6 0,050 3400±34 0,182 0,009
⑨ 1200±80 66±5.1 0,053 4700±0 0,255 0,014
⑩ 1200±90 62±5.8 0,050 4200±0 0,286 0,015
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表2-6 コァーNA,NBの 土 壌物性
土壌 深 度 土壌粒度分布(%) 土壌密度 陽イオン交換 空 隙 率 飽 和 度
容 量
コアー (m) 礫 砂 シル ト 粘 土 (9/cの (meq/100g)(% (%)
0～0.5 0 10 47 43 2.59 13.2 64 62
0.5～1.0 0 12 51 37 2.68 18.0 56 92
NA 1.0～1.5 0 10 49 41 2.66 14.9 57 89
1.5～2.0 0 20 43 37 2.71 10.8 59 86
2.0～2.25 0 55 33 12 2.70 25.2 58 73
1
0～0.5' 0 2 34 64 2.60 34.9 76 42
0.5～1.0 0 10 58 32 2.60 26.0 73 56
1.0～1.5 0 12 51 37 2.60 27.9 72 70
1.5～2.0 0 31 39 30 2.52 32.6 71 67
2.0～2.5 0 10 48 42 2.56 33.5 71 72
2.5～3.0 0 26 41 33 2.50 31.9 69 75
NB 3.0～3.5 0 15 47 38 2.51 30.9 72 71
3.5～4.0 0 8 46 46 2.48 27.8 71 73
4.0～4.5 0 22 47 31 2.56 30.8 67 73
4.5～5.0 0 12 52 36 2.54 33.3 67 64
5.0～5.5 0 21 50 29 2.57 28.8 68 70
5.5～6.0 0 38 42 20 2.63 20.5 67 75
6.0～6.5 0 34 44 22 2.64 21.3 67 80
一54一































(写真B)深 度4.5m付近での未撹乱土壌 コアー (写真B)
(断 面 図)
/
図2-13 未撹乱土壌サ ンプ リング法お よび























NA地 点 に お け る239'2"OPu鉛 直 濃 度 分 布
図2-15にNB地 点 で の プル トニ ウム の地 中 分 布 を示 す 。 これ に よれ ば
1)プ ル トニ ウム は 、地 表 か ら30㎝ま で に90%以 上 が 吸 着 され て い た,
2)深 さ30《mから、650α隆の 間 に は 、 極 低 濃 度 で は あ る が プル トニ ウム が分 布 して い
る こ と が判 明 した 。
未 撹 乱 土 壌 中 の フ ォ ール ア ウ ト ・プ ル トニ ウム鉛 直 濃 度 分 布 にっ いて は 、Hardy(s7)、
Bordoli(6e)、Ronney(6■)、YaRam。to(6z)、Yaptato(63)によっ て 様 々 な場 所 で測 定 され
て い る が、 そ の結 果 を見 る と、 地 表 面 か ら10c!iまで の間 に90%程 度 、20αmまで に ほ とん
ど全 量 が 吸 着 され て い る こ と が報 告 さ れ て お り、 それ らの結 果 と比 較 してみ て も こ こで
得 られ た鉛 直 濃 度 分 布 は 、 きわ めて 妥 当 な 結 果 と考 え られ る(図2-14～2-15参照)。
一 方 、 籍 吸着 プ ル トニ ウ ム の3～10%程 度 は 、 土壌 に強 く吸着 され る こ とな く降 水 の
浸 透 と共 に地 表 よ り深 く岩 盤 上 ま で浸 透 移 動 して い る こ と が わ か っ た(図2-14～2-15参


























図2-15NB地 点 に お け る239"240Pu鉛直 濃 度 分 布
ウム濃 度 と周辺土壌 中の陽 イオ ン交換 容量*と の間 では、相 関性 が見 出せ な い。 この こ
とは、一般 には、 プル トニウム が著 しく大 きな分配係 数(65)を持っ こ とを考 える と、 こ
れ ら深度 に極低濃度 で存在 す るプル トニ ウムは、陽 イオ ン と して存在す るので はな く別
* 陽 イ オ ン 交 換 容 量=NH。 置 換 に よ るSch611enbergerandSi皿on(64)法お よ び
Ca2"置 換 法 に よ っ て 求 め た 。
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の化 学 形 態 を有 す 移 動 性 の 高 いプ ル トニ ウ ム(m。bileplutonium)を形 成 して い る か 、
微 細 粒 子 へ の吸 着 体 に よ る移 動 かあ る い は地 中 の大 間 隙 を速 く浸 透 す る 降 水 の 影 響 に よ
,るもの と考 え られ る 。 ℃ 一「り
西山NAボ ー リ ン グ孔 内 お よ び 、 ご く近 傍 に あ る岩 盤 上 の湧 水 か ら採 取 した 地 下 水
243.7βを0.45μmミリポ ア フィル タ ーで 濾 過 した濾 水 を分 析 した 結 果 、o.66±o.13fci/
cのz39ウ2fOPuが検 出 さ.れた 。 な お 、Puの 検 出限 界 は 、o.20fCi〃で あ った 。 湧 水 の
採 取 は.渇 水 期 に1週 間 以 上 降水 がな く地 下 水 のみ が湧 出 して い る と考 え られ る時 期 に
行 っ た 。 こ の結 果 は、 地 下 水 中 に は 、 わ ず かな が ら定 常 的 に239"z40Puが溶 出 して お りs
移 動性 の 高 い プル トニ ウ ム の存 在 を示 唆 して い る もの と受 け とれ る 。
(3)7オール アウ ト・プル トニ ウムの鉛 直浸透速度の推定
フォ ール アウ ト・プル トニ ウムの地 中での平均的な移動速度推定 のために、降水もプ
ル トニ ウムも通気層中 を鉛 直方 向に浸 透す るもの と仮定 して簡単 な一 次元移流拡 散方程
式 の理論 曲線 とプル トニ ウムの吸着濃 度分布 をフィ ッテ ィング して遅延係数 を求 めた。
吸着 理論曲線は、次式
書ξ 一←R)∂∂夢 一(uR)書舞(2-41)




の下で解 くと、理論吸着 曲線 を与 える式(2-43)が得 られ る。
ClZ-VtVZZ-Vt
こ こにc:土 中 水z39"z40Pu濃度(pCi/2)
D:水 の 拡 散 係 数(㎡/y)
U:水 の 浸 透 速 度(m/y)
R:遅 延 係 数
Z:地 表 面 か らの距 離(m)
t=時 間(y)










解 析 にお いて は 、(2-・42)式に お い て 、"地 表 面 核 種 濃 度 が 時 間 に 対 し一 定"と い う仮
定 を置 い て い る 。 この仮 定 は 、 一 般 に フ ォ ール ア ウ ト核 種 濃 度 が地 表 面 の ご く近 傍 に 高
濃 度 で蓄 積 して い る多 くの 測 定 結 果 を考 慮 す れ ば 妥 当 な境 界 条 件 と考 え られ る.ま た
(2-43)式中 で は 、239"2AOPuの半 減 期 に よ る減 衰 は 考 慮 され て い な い が、 こ れ,も
239→240Puの半 減 期 が評 価 期 間40年 に比 べ れ ば十 分 に長 い こ と か ら 、放 射 崩 壊 に よ る 補
正 の 必 要 は な い と考 え られ る。NA,NB地 点 で のz39'z40Puの鉛 直吸 着 濃 度 分 布 に
(2-43)式を遅 延 係 数1000≦R≦5000の間 で 変 化 させ て 得 られ た 理 論 曲線 を フ ッテ ィ ン
グ させ てRの 大 き さ を推 定 した結 果 を図2-16に示 す 。 理 論 曲線 を描 く際 に使 用 した各 パ
ラ メ ー タは 、 前 節 で の結 果 よ り浸 透 速 度U=2.5皿/y、水 の 拡 散 係 数 と して は 、 嶋 田(30)
が 同様 な 粘 性 土 で あ る関 東 ロー ム で 測 定 したD=0.07㎡/yを採 用 した 。 な お 、 こ の評 価
に お い て は、NAで は0～30㎝ 、NBで はO～50㎝ 深 さ まで に吸 着 され て い る プル トニ
ウム を対 象 に行 っ た 。 そ の理 由は 、NAの30cmとNBの50㎝ 以 浅 のPuとNAの30αnと
NBの50㎝ 以 深 に存 在 す るPuに 対 し 同一 分 配 係 数 を適 用 す る こ とは 、 そ の移 動 速 度 の
明 らか な違 い か ら困 難 で あ る。 この 点 か らNAの30㎝ 以 深 とNBの50c皿以 深 に含 ま れ る
プル トニ ウム は2.3.3の(2)で述 べ た よ うに それ よ り以 浅 に存 在 す る吸 着 プル トニ ウム が、
図2-17のpH-Ehダイ ア グ ラ ム(66)で判 断す る とPuO、*(Pu(V)価)と して 存 在 す る 可
能 性 が高 い こ と、 お よびNelson等(67)の報 告 に あ るPu(V+V【)の 分 配 係 数 ～IO3(ml
/g)と比 較 して も 同程 度 の 分 配 係 数 を有 す こ と を考 慮 す る と、 これ ら地 表 近 傍 の浅 層 に
存 在 す るPuと は化 学 形 態 あ るい は 移 行 形 態 の異 な る プ ル トニ ウ ム で あ る と解 釈 さ れ る 。
図2-16に示 す 結 果 か ら西 山 シ ル ト ・ロー ム層 内 で のz39"z40Puの遅 延 係 数 と して は 、
R≒2000程度 で あ り、 プ ル トニ ウ ム の移 動 速 度 は 、1.25mm/yときわ め て小 さな も の で あ
っ た 。 そ の 際 分 配 係 数(kdpu)と して は 、 土 壌 物 性 値(表2-5～2-6)を 基 にNAコ ア ー
で は860ml/g、NBコア ーで は1000ml/gと推 定 され た 。
こ こで 得 られ た 分 配 係 数 は 、 いず れ もPu(IV価)の 分 配 係 数 と して 次 章3.3で報 告 す
るも の よ りも約1桁 小 さ い傾 向 に あ る。 これ は、 フォ ール ア ウ トz39"240Puの酸 化 状 態
がPu(皿+IV)価 を主 体 と した も の で は な く、Pu(V+W)価 を主 体 と して い る こ と










地表面 か らの深 さ(m)
土壌 中実測 されたz39"240Puの積算吸着量 と種 々に遅延係数 を
変化 させ た理論吸着積算曲線
(●:実測値,R:遅 延係数)
(4)分 配 係 数 測 定 へ の フォ ール ア ウ ト ・プル トニ ウム利 用 の 有 効 性 の検 討
一般 にPuの 分 配 係 数 は 、 そ の 酸 化 状 態(皿 、IV、V、W)の 違 い に よっ て 大 き く異
な りCleveland(69)によれ ば酸 化 状 態 等 を考 慮 せ ず に測 定 さ れ た 分配 係 数 は無 意 味 で あ
る とま で述 べ て い る。PuのEh-pHダ イ ア グ ラ ム を 図2-17に示 す(66)が、PuO。(Pu
(W))は きわ め て 難 溶 性 で あ り、地 表 面 や表 層 水 あ る い は浅 層 地 下 水 環 境 下 で は 大 部 分
のPuはPuO、 と して 安 定 で あ る が 、一 部 溶 解 したPuO。 は、Rai(56)によれ ばPuO、
≠PuO、 ◇+e'の解 灘 が進 み溶 液 中 で はPu(V)価 を中 心 と した酸 化 状 態 にあ る と予 測
され る。 一 方 、 中西 等(68)が駿 河 湾 の表 層 中 の フォ ール ア ウ トPuの 多 くが(V+VI)価
の酸 化 状 態 にあ る の に対 し、海 底 近 傍 と沈 降 した底 質 中Puの50%以 上 が(皿+IV)価 の
還 元 状 態 に変 化 して い る と の報 告 は 、 フォ ール ア ウ ト239'z40Puの多 くが元 来(V+W)
価 を主 体 と した も の で あ る と の傍 証 と考 え られ る 。
放 射 性 廃 棄 物 中 に含 まれ るPuの 酸化 状 態 は 、 高 レベ ル ガ ラ ス 固化 体 の 場 合1100～
1150℃で 酸 化 物 と して ガ ラ ス 中 に 取 込 まれ る こ とか ら フォ ール ア ウ トに近 い酸 化 状 態 に
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図2-1725℃で の溶存 プル トニ ウムの化学形 とpH-Ehダ イアグラム
(影の部分 は,熱 力学 デ ータの誤差 のため に 各 プル トニ ウム
化学種間で の安定 領域 の境界 が幅 を持 っ こ とを表わ してい る)
(文献(66)より引用)
あ る も の と思 わ れ る が 、 ち な み に ウ イ ン ズ ケ ール の 再 処 理 工 場 よ りア イ ル ラ ン ド海 へ 放
流 され て い る廃 液 中 のPuの90%は 、(皿+IV)価 の酸 化 状 態 に あ る こ と が、Nelson等
(67)によ って 報 告 され て い る 。 ま たMarxeyFlatsの処 分 場 の トレ ンチ 浸 出液 中 に含 ま
れ るPuの 大 部 分 が(皿+IV)価 で あ る(69・7e)と報 告 さ れ て い る 。 これ らの こ とは 、 低 ・
中 レベ ル 廃 棄 物 に含 まれ るPuの 大 部 分 が(皿+IV)価 で あ る こ と を示 唆 して い る 。
Nelson(67)は、(皿 十IV)価 のPuの 分 配 係 数 は(V+W)価 のPuの そ れ に比 べ1,000
倍 大 き い と 報 告 して お りこの こ とはSantschi(6■)等に よ っ て 行 わ れ た フオ ール ア ウ ト
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z39。ZAePu(V+V【)とトレ ーサ ー と して用 い た?'36Pu(皿+1V)の海 水 申 か ら底 質 に
よる 除 去 の 実 験 でz3SPuの 方 が早 く除去 さ れ た結 果 、 あ る い は、 著 者 が行 っ た 試 験 結
果(7■)からも確 認 され て い る。 さ らに(V+V【)価Puが(皿+IV)価 よ りも 移 動 性 が
高 い こ とは 、 前 述 のMaxeyFlatsに関す る報 告 中 で も 触 れ られ て い る(70)。
以上 の 結 果 か ら、 フォ ール ア ウ ト239+240Pu(V十V圧)を利 用 して実 環 境 条 件 下 で 土
壌 に対 す る吸 着 特 性 を調 べ る こ とは 、 低 レベ ル 再 処 理 廃 棄 物 の よ うに(皿+IV)価 の 酸
化 状 態 を主 体 とす るPuの 吸着 を検 討 す る場 合 には 、 安 全 側 の評 価 を与 え る結 果 とな る。
一方 高 レベ ル 廃 棄 物 の よ うに フォ ール ア ウ トと酸 化 状 態 が 同一 で 同様 の化 学 形 態 を有
す る場 合 に は、 土 壌 へ の吸 着 性 を フォ ール ア ウ トを用 い て 調 べ る こ と に な ん ら問 題 が な
い も の と考 え られ る。 従 って 、 フォ ール ア ウ トPuを 活 用 して 土 壌 へ の 吸 着 性 を検 討 評
価す る こ と は、 きわ め て 有 効 な手 段 だ と思 わ れ る。
(5)結 論
長 崎 市 西 山 で の長 崎原 爆 の 際 に放 出 され た フォ ール ア ウ ト ・プル トニ ウム の地 中 分
布 調 査 を通 じて 以 下 の結 論 を得 た 。
1)西 山 の シル ト質 ロ ーム 層 土 中 に 吸着 保 持 され て い るz39'z40Puの97%は、1945年
8月9日の長 崎原 爆 の 際 に放 出 され た も ので あ る 。 そ の降 下 蓄 積 量 は 、最 大5.91pCi/
㎡ で グ ローバ ル フォ ール ア ウ トz39"240Puの0.16pci/(㎡の約37倍で あ っ た 。
2)降 下 した フォ ール ア ウ トz39+240Puの大 部 分 は、 地 表 か らの30～50㎝深 さ まで に90
～97%以 上 が吸 着 され て い た 。 残 り3～10%は 、 基 岩 盤 上 に まで極 低 濃 度 で 拡 散 し
て お り、 地 下 水 中 に も そ の一 部 が溶 出 して い る 。 こ の こ とは 、 わず か で は あ る が移
動 性 の高 い プル トニ ウム の存 在 を示 唆 して い る。
3)フ ォ ール ア ウ ト239'240Puの地 中 で の移 動 速度 は 、 降 水 浸 透 速 度 の1/2000～1/2500
程 度 で 、 約1mm/yであ っ た 。 推 定 した遅 延 係 数 を基 に フォ ール ア ウ トz39'z4ePuの
分 配 係 数 を推 定 す る と、860～1000皿〃gで あ り、Pu(IV価)を 用 い てバ ッチ 試 験 に
よ っ て 測 定 した値 よ りも 約1桁 小 さな 結 果 と な っ た 。
2.3.4実環境条件 下での フォール ア ウ ト90Sr,■37Csの地 中移動
放射性 廃棄物 の陸地 処分 の安全性 を論議す るには、放射性 核種の地 中移動速度 を把握
す る ことが重要 である。その際、核種 の移動 速度 を フィール ドで直接測定で きれば、 そ
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れ は 最 も説 得 力 の あ る デ ー タ と して 有 効 で あ る。 この 観 点 か ら2.3.3節で は 、 長 崎 西 山
地 区 に お い て長 崎原 爆 の フォ ール ア ウ ト核 種(プ ル トニ ウム)の 地 中 分 布 を調 査 す る こ
とに よ り フィ ール ドで の 核 種 地 中移 動 速 度 を実 測 した こ と を述 べ た 【7z-74)。こ こで は 、
さ らに長 崎 原 爆 の際 に放 出 され た90Sr、■37Csの 約40年 間 の地 中 移 動 距 離 を測 定 し.
90Sr
,■37Csの移 動 速 度 と土 壌 の 分 配 係 数 を評 価 す る 。90Sr、■37Csの評価 の場 合 は 、
プル トニ ウ ム の評 価 とは 異 な り、 まず 、1945年の長 崎 原 爆 に起 因 す る ロー カル フォ ール
ア ウ ト降 下 量 と1945年以 降 の グ ロ ーバ ル フオ ール ア ウ ト(1946～1962年に米 ソ を 中心 に
行 わ れ た 大 気 圏 内核 実 験 に よ って 放 出 され た 放 射 性 降 下 物)の 降下 量 を把 握 す る こ と が
重 要 で あ る 。
(1)フォ ール ア ウ ト降 下 履 歴 の 推 定
概 説
古 い地 層 や 厚 い堆 積 層 の 中 に見 出 さ れ る化 石 か らそ の 当 時 の 気 候 、堆 積 年 代 、=堆積 状
況 を知 る上 で貴 重 な 情 報 が得 られ る の は周 知 の事 実 で あ る 。 一 方 、1960年代 に な る と南
極 や グ リ ー ン ラ ン ドの 氷 床 の 中 に フォ ール ア ウ トの 降 下 履 歴 が、 きれ い に成 層 化 して 残
さ れ て い る こ と が明 ら か に な って き た("S-79)。こ の こ とは氷 床 に限 らず 、 ゆ る や か に
水 中懸 濁 粒 子 が堆 積 す る海 底 や 湖 底 で も 同様 に過 去 の フォ ール ア ウ トの情 報 が沈 降 堆 積
層 の 中 に保 存 され る こ と に な る 。Krishinaswami等(so's4)は、 この 考 え方 を基 に天 然 の
フォ ール ア ウ ト核 種 で あ るz■OPbの湖 底 堆 積 層 内 で の 放 射 崩 壊 に よ る濃 度 変 化 減 衰 曲 線
を基 に湖 で の底 質 堆 積 速 度 を求 め た 。 ま たKoide、Goldberg等(85-8T)は、2■oPbだけ
で な くz30Th/23ZThの減 衰 曲線 よ り海 洋 底 で の 底 質 堆 積 速 度 を求 め る と 同時 に 、 底 質
堆 積 層 内 で の フォ ール ア ウ トz39'z"OPu、■37Cs分布 に つ いて も研 究 を行 っ た が 、 降 下
履 歴 を推 定 す る まで に は至 らな か っ た 。一 方 、Schreiber(■7)は核 実 験 に よ っ て 大 気 中
に放 出 され た β核 種 フォ ール ア ウ トの降 下 履 歴 記 録 お よ び ポ ー川 河 口 に お け る底 質 堆 積
物 中 の堆 積 深 さ と β放 射 能 濃 度 分 布 プ ロ フィ ール を比 較 す る こ とに よ り土 砂 の堆 積 速 度
を求 め た 。
本 章 で は 、2■OPb法お よび ■37Csの原 爆 ピ ー クお よ び グ ロ ーバ ル ・ピ ー ク を基 に堆 積
深 度 に対 応 す る時 間 尺 度 を作 り、 各 年 代 間 の底 質 中 ■37Csならび に90Srの濃 度 分 布 を
測 定 し■37Cs、90Srの降 下 履 歴 の 推 定 を試 み る。
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1)西山 ・小 ヶ倉貯水池底質 コア ー内の90Sr、■37Cs分布
フォ ール ア ウ ト降下履歴 デー タを得 る 目的で西 山貯水池 コア ーを1982年、1984年の2回 、
さ らに小 ヶ倉貯水池で1984年に底質 コア ーを採取 した。コアー採取 地点 を図2-18に示す 。
① コア ー採取法
貯水池深度 の大 きい場所 では、未撹乱採泥器(1982年採取)あ るいは潜水夫 によ
って底質表面 を乱 さない ようにアク リルパ イプ(φ=81mm)を挿入、底質 が落下 し
ないよ うに底部 には底質 の落 下防止用塩化 ビニール製 のふ た を上部 には ゴムせ ん を
し、垂 直に保 ったまま船上 に引上げ試料 を乱 さないよ うに実験室 へ持 ち返 った 。ま
た浅 い場所で は、直接パ イプ(φ=52㎜)を 静 かに押 し込み 引き上 げ試料 が乱 され






② 測 定 試 料 の 調 整
採 取 した コア ー を乱 さ な い よ う に冷 凍 室 に て 凍 結 させ 所 定 間 隔(1～2cm)で 切
断 し湿 潤 重 量 測 定 の後 、110℃ で の乾 燥 後 重 量 と含 水 量 を測 定 し、乳 鉢 にて 細 か く
砕 き放 射 能 測 定 試 料 と した 。
③ 放 射 能 測 定
z'oPb*
、 ■3了Csにっ い て は 乾 燥 した底 質5.0～25.Ogを直 径81mmのア ク リル 容 器
に 高 さ2.5～12.5皿皿と な る よ う に充 填 し、 ピュ ア ・ーGeタイ プ波 高 分析 器 に て86,400
sec測定 し放 射 能 濃 度 を決 定 した 。90Sr測定 は 、 科 技 庁 分 析 マ ニ ュ ア ル に準 じた 。
化 学 分 離 の後 、90Srの 測 定 は 、2週 間 の 放 置 の後 放 射 平 衡 に達 した90Yを ミル キ
ン グ に よ り分 離 し、'OYの 放 射 能 強 度 を低 バ ッ ク グ ラ ウ ン ド β線 計 測 にて 放 射 能 濃
度 を決 定 した 。
④z■OPb、 ■37Cs、90Sr濃度 と堆 積 深 度
西 山貯 水 池 コ ア ー(SA、SB、SC)お よ び小 ケ 倉 貯 水 池 コ ア ー(KA)の 深
度 別 底 質 の 各核 種 濃度 を表2-7に 整 理 す る。 そ の 結 果 比 較 的 良 好 な状 態 で フォ ール
ア ウ ト降 下 履 歴 が残 され て い る こ とが判 っ た 。SA、SB、SCコ ア ーで は原 爆 フ
ォ ール ア ウ トピ ー クお よび グ ローバ ル フォ ール ア ウ トピ ー ク が見 られ る 。一 方 、K
Aコ ア ーで は、 大 き な グ ロ ーバ ル フォ ール ア ウ トピー ク が見 られ る が原 爆 ピ ー クは
きわ め て 小 さ く、 小 ヶ 倉 貯 水 池 周 辺 で は 長 崎 原 爆 の ロー カ ル ・フォ ール ア ウ トの影
響 は殆 ど無 視 で き る と推 測 され た 。
*2■OPb濃 度 は、 乾 燥 底 質14gを 内径81m皿厚 さlmmのア ク リル 容 器 に均 一 につ め 、パ
ラ フイ ル ム お よ び ア ク リル のふ た で完 全 に 密 封 し226Raz'OPbが 放 射 平 衡 に達 す
る に 十 分 な 期 間2ケ 月以 上 保 存 した 。 そ の 後 保 存 試 料 をマ ル チ 遮 蔽 体 に よ っ て バ ッ
ク グ ラ ウン ドを下 げ た低 バ ッ ク グ ラ ウ ン ドピ ュ ア ーGe半導 体 γ線 波 高 分 析 器(NaI
相 対 効 率33%)を 用 い た γ線 ス ペ ク トロメ ト リー に よ っ て2■OPbよ り放 出 され る
46.5KeVのγ線 を86.400秒計 測 した 。 な お 、2■oPbに対 す る本 計 測 器 の絶 対 効 率 は 、
同一 ジ オ メ ト リー を持 っ よ う に作 成 したz■OPbス タ ン ダ ー ド試 料 を使 っ て 決 定 し、
そ の値 は0.48%であ っ た 。
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表2-7 西 山貯 水 池 お よび小 ヶ倉貯 水 池 底質 内 で の
z■OPb














0～3 0,706 0.23 0,322 一
3～6 1,054 0.30 0,384 一
6～9 1,071 0.28 0,367 一























































0～1.5 0,776 0,455 0,341 0,071
1.5～3.5 0,786 0,380 0,374 0,071
3.5～5.5 0,840 0,801 0,426 0,092
5.5～7.5 0,942 0,423 0,419 0,092
7.5～9.5 0,770 0,858 0,462 0,099
9.5～11.5 0,775 2,013 0,528 0,107
11.5～13.5 0,654 1,655 0,455 0,123
13.5～15.5 0,882 1,597 0,478 0,079
15.5～17.5 0,862 1,457 0,395 0,076
17.5～ユ9.5 0,808 0,902 0,478 0,078
19.5～21.5 0,777 1,182 0,542 0,079
21.5～22.5 0,946 0,722 0,627 0,096
22.5～23.5 0,841 0,867 0,717 0,096
23.5～24.5 0,902 0,340 0,822 0,087
24.5～25.5
1
0,976 0,335 0,878 0,124
25.5～26.5 0,954 0,728 0,895 0,083
26.5～27.5 0,910 0,359 1,172 0,092
27.5～28.5 0,905 0,322 1,468 0,104
28.5～29.5 1,220 0,267 1,243 0,080
29.5～31.5 0,990 0,122 0,637 0,092
31.5～33.5 1,278 0,065 0,258 0,093
33.5～35.5 0,784 ND ND 0,081
35.5～37.5 1,105 ND ND 0,091
37.5～39.5 1,278 ND ND 0,091
39.5～41.5 0,982 ND ND 0,094
41.5～43.5 0,700 ND ND 0,094
ND=検 出限界以下
NA:分 析せず




















0～2 0,548 0,627 0,371 0.22
2～4 0,508 ND 0,336 ND
4～6 0,452 1,941 0,459 ND
6～8 0,324 1,426 0,621 0.25
8～10 0,368 3,145 0,707 0.19
10～12 0,393 2,083 1,201 NA
12～14 0,470 1,679 1,237 0.36
14～16 0,559 1,886 1,085 NA
16～18 0,443 0,975 1,194 NA
18～20 0,408 1,608 1,685 0.19
20～22 0,434 1,709 1,468 0.25
22～24 0,475 1,428 1,015 0.51
24～26 0,420 1,262 1,470 0.49
26～28 0,625 0,440 1,006 ND
28～30 0,562 0,738 0,278 ND
30～32 0,527 ND 0,091 ND
32～34 0,639 0,529 ND ND
ND:検 出限界以下
NA:分 析せず


















0～2 0,497 1.28 0,477 0.14
2～4 0,514 1.35 0,537 0.21
4～6 0,626 3.59 1,153 0.13
6～8 0,613 3.96 1,252 0.14
8～10 0,495 2.68 1,272 0.15
10～12 0,551 2.80 1,450 0.16
12～14 0,393 3.23 2,147 0.17
14～16 0,503 3.12 2,405 0.21
16～18 0,516 3.41 1,372 0.12
18ρ》20 0,480 2.51 0,596 0.07
20～22 0,433 3.31 0,338 0.10
22～24 0,512 2.35 ND 0.07
24～26 0,510 2.08 ND 0.05
26～28 0,536 1.61 ND ND
28～30 0,498 1.56 ND ND
30～32 0,429 1.87 ND ND
32～34 0,444 1.94 ND ND
34～36 0,477 1.24 ND ND
36～38 0,475 2.18 ND ND
ND:検 出限界 以下
NA:分 析 せず







2)フ ォ ール ア ウ ト■3■Cs、90Srの降 下 履 歴
前 節 で 述 べ た底 質 コ ア ー ・デ ー タ を基 に2■OPbと■37Csの単 位 面 積 ・単 位 時 間 当 りの
降下 量(pCi/αi・yr)を 計 算 し、 この2■oPbと■37Cs降下 フラ ッ クス と堆 積 深 度 の
関 係 を求 め る。堆 積 深 度 と2■OPb降下 フ ラ ッ ク スの 関 係 は 次式
C(Pb)/Co(Pb)=exp(-2レ ●t) (2-44)
t=h'/A(ort=W/ω)(2-45)
こ こに 、C(pb):堆 積 層Lの 深 さ で の2■oPbの放 射 能(dpm/g)
C。(Pb):堆積 層 表 面 で のz■OPbの放 射 能(dp皿/g)
λ=z■OPbの 崩 壊 定 数(y-■)
t:堆 積 経 過 時 間(y)
h'orW:堆 積 層 深 さ(c皿)ある い はh'ま で の堆 積 底 質 重 量(g)
Aorω;平 均 堆 積 速 度(c皿/y)あ るい は 底 質 沈 降 フ ラ ッ ク ス(g/α 孟・y)
で 表 わ さ れ 、片 対数 紙 上 で2■OPb濃度 と堆 積 深 度 をプ ロ ッ トし得 られ る直 線 の傾 き よ り
平均 堆 積 速 度 を推定 す る こ と がで き る 。 また 、■37Csの降 下 フ ラ ッ ク ス と堆 積 深 度 を グ
ラ フ上 に プ ロ ッ トし、 原 爆 ピー ク あ る い は グ ロ ーバ ル ピ ー ク の位 置 を基 に底 質 堆 積 速 度
を推 定 す る こ と が可 能 で あ る 。
これ ら2■oPb法と■37Csピー ク法 か ら求 め た 西 山 貯 水 池SA、SB、SC地 点 で の底
質 堆 積 速 度Aは 、西 山 貯 水 池 のB地 点 を除 い て ほ ぼ 一 致 した 。す な わ ち 、SA、SB、
SC地 点 で 、2■oPb法と■37Csピー ク法 に よ っ て測 定 した 堆 積 速 度 は、 各 々.1.23cm/y
と1.34cm/y,0.35cm/yと0.74c皿/y,0.66c皿/yと0.73cm/yであ っ た 。 これ ら を基 に堆 積 速
度 は西 山貯 水 池 深 部(水 深30m)でA=0.7～0.8(c皿/y)、小 河 川 流 入部(水 深2～10m)でA
=0.8～1.34(c匝/y)、小 ケ倉 貯 水 池 深 部(水 深20m)でA=0.7～0.8(cm/y)と推 定 した 。
2■OPb法と■37Csピー ク よ り推 定 した=堆積 速 度 が ほぼ 一 致 した こ と か ら、 フォ ール ア ウ
ト降下 履 歴 を推 定 す る た め の タ イ ム ・スケ ール は 、 ■3了Csピー ク法 に よ り求 め た堆 積 速
度 で底 質 の堆 積 深 度 を除 す こ とに よ り各 深 度 の堆 積 年 代 を計 る タ イ ム ・ス ケ ール を作 成
した。 ま た 、 そ の タ イ ム ・ス ケ ー ル には 、 東 京 で 観 測 され た グ ロ ーバ ル フ ォ ール ア ウ ト
■37Csの降 下 年 と降 下 量 フ ラ
ック ス分 布 を同 じ時 間 ス ケ ール で 描 き重 ね 合 せ る こ と に よ
り、底 質 コ ア ー 中 で の グ ロ ーバ ル ピ ー クの 位 置 の 目安 と した 。 この よ う に して 描 い た 西
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山 貯 水 池 底 質 コア ーSA、SB、SCと 小 ケ 倉 貯 水 池 底 質 コ ア ーKA内 に残 さ れ て い る
原 爆 お よび グ ロ ーパ ル フォ ール ア ウ トの 降 下 履 歴 を図2・-19～図2-22に示 す 。
西 山 貯 水 池SA、SB、SCの コ ア ーデ ー タ の 中 には.グ ロー バ ル ・フ ォ ール ア ウ ト
と原 爆 フォ ール ア ウ トの影 響 が 同 時 に残 され て い る 。 しか し小 ケ 倉 貯 水 池KAの コ ア ー
デ ー タ に は 、 グ ロ ーバ ル フォ ール ア ウ トの降 下 履 歴 の み が比 較 的 良 好 な状 態 で 保 存 さ れ
て い る こ とが わ か っ た 。SA、SB、SCコ ア ー デ ー タ とKAコ ア ーデ ー タ を比 較 す る
こ と に よ り西 山 周 辺 に降 下 した原 爆 フォ ール ア ウ トと グ ロ ーバ ル フォ ール ア ウ トの 降 下
量 を分 離 し概 ね 評 価 す る と(原爆 フ ォ ール ア ウ ト)/(グ ローバ ル フ ォ ール ア ウ ト)≒1で、
1985年3月現 在 、底 質 中 に含 まれ る■37Csの50%は 、1945年8月に降 下 した原 爆 に よ る
も の で 、残 りの50%が1957年～1984年に降 下 した グ ロ ーバ ル ・フォ ール ア ウ トに よ るも
の で あ る と推 定 した 。 そ の際SA、SBコ ア ー の 中 で は 、 原 爆 フォ ール ア ウ トの■37Cs
は 、 グ ロ ーバ ル フォ ール ア ウ ト成 分 とは 分 離 され て存 在 す る の で 降 下 年 代 に よ っ て 区別
した 。 ま たSCコ ア ーの 中 で は 、 原 爆 と グ ローバ ル フォ ール ア ウ ト成 分 は、 降 下 年 代 だ
けで は 区別 で きな い の で 、 グ ロ ーバ ル ■37CSのみ が存 在 す るKAコ ア ー と比 較 す る こ と
に よ っ て 、 原 爆 フ ォ ール ア ウ ト■37Csとグ ローバ ル ■37Cs成分 と を区 別 した(図2-23～
2-25参照)D一 方 、 グ ローバ ル フォ ール ア ウ トの 降 下 の激 しか っ た時 期(1963～1972年)
に札 幌 、 秋 田 、 仙 台 、 東 京 、 大 阪 、福 岡で の■37Csの観 測 結 果 か ら推 定 す る(88-89)と、
北 緯33。～38。の 間 で の ■37Csの降 下 量 は ほ ぼ 同程 度 で あ り、 ほぼ 東 京 の値 で も って
代 表 で き る(90)。これ ら観 測 結 果 をも と に、 も っ と も フォ ール ア ウ ト降下 デ ー タ が整 っ
て い る東 京 で 観 測 され た グ ローバ ル フォ ール ア ウ ト■37Cs降下 量 を基 に■37Csの放 射 崩
壊 を考 慮 して積 算 した 全 降 下 量 は 概 ね13.5pCi/cm2で、 西 山陸 上 土 壌 中 の■37Cs全蓄
積 量 平 均27pCi/cm2の1/2であ る 。 ま た 、 長 崎 に お い て 原 爆 フォ ール ア ウ トの影 響 が少
な か っ た小 江 原 地 区(o～30cm深度)で ■37cs蓄積 量 は12.7pci/c皿zで、 西 山 の 値 の ほ
ぼ1/2であ る こ と か らも こ こで の推 定 は 、 ほ ぼ妥 当 な結 果 で あ る 。
一 方SOSrの 降 下 履 歴 に っ い て 検 討 す る には 、 底 質 中 で は90Srが■37Csに比 べ て 移 動 性
が高 く、底 質 堆 積 層 内 に履 歴 が 良好 な 状 態 で 保 存 され て い る か甚 だ疑 問 で あ る 。 そ れ は 、
SB、SC、KAコ ア ーの ■37Cs.90Sr濃度 分 布 か らも推 察 で き る(表2-7参 照)。



















































フオ ールア ウ トピー ク
年
図2-19西 山 貯 水 池 底 質 コ ア ーSA内 のフオ ール ア ウ ト■37Csと2■OPbの
鉛 直 分 布 と東 京 で 観 測 さ れ た グ ロ ー バ ル フ ォ ール ア ウ ト■37Csの






























一 グ ローパ ル フォ ール ア ウ ト
ピーク(1963)
長崎 原爆


















西 山貯水 池底 質 コアー-SB内のフォ ール ア ウ ト■37Csと2■OPbの
鉛直分 布 と東京 で観 測 され た グ ローバ ル フォール ア ウ ト■3マCsの













































図2-21西 山貯 水 池 底 質 コ ア ー-SC内の フォ ール ア ウ ト■3℃sと2■OPbの
鉛 直分 布 と東 京 で 観 測 され た グ ロ ー バ ル フォ ール ア ウ ト■37Csの
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小 ケ倉貯水池 底質 コア ーKA内 の フォ ール ア ウ ト■37Csとz■OPb
の鉛 直分布 と東 京で観 測 された グ ローバ ル フォ ール ア ウ ト■37Csの
降下履歴 記録 との比較
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図2-23 ■3TCsを使った西 山貯水池底質 コアーSA内での長崎原爆局地 フォールア





■37Csを使った西 山貯水池底質 コア ーSB内での長崎原爆局地 フォ 一ール ア






小 ヶ倉貯水池底 質 コアーKAと の比較 によ る西 山貯水池底質 コアーSC内の長 崎
原爆局地 フォ ールア ウ トとグローバル フォ ール ア ウ トの影響範 囲 の区分
(KAとSCコアー内 のグ ローバル フォ ール ア ウ トピークの高 さを一 致 させ て比較)
① 原 爆 に よ って 放 出 され た90Sr/■37Csの比 はz39Puの 速 中性 子 に よ る核 分 裂 収




と な る 。1945年のgeSr降下 量(90Sr)Aは 、
(・・S・)・ 一 ÷(・37C・)・ × 。.。.。Z},,.t。x・・324(2-・46)
こ こ に 、(■37Cs)T:西 山 の単 位 面 積 当 りに降 下 した 全 ■37Cs量(Ci/団)
to:原 爆 後 の 経 過 年(y)
② グ ロ ーバ ル フ ォ ール ア ウ ト90Srの降 下 量 は 、(90Sr/■37Cs)比 と して は 、三
宅 らの観 測 に よ り我 国 で は 、 平 均(90Sr/■37Cs)G=0.370(1959～1963年)が
報 告 さ れ て い る(92)。こ の値 を用 い て グ ロ ーバ ル フォ ール ア ウ ト90Sr降 下 量
(90Sr)Gを次式 で 推 定 す る。
(・・S・)・一 ÷(…C・)・ ・r'・ ・e-・.・2}一 、X・・37(2-47)
-76一
こ こ に、fi:該 当 す る年 に降 っ た フォ ール ア ウ ト■37Csの全 グ ロ ーバ ル フォ ール
ア ウ トに 占 め る割 合 。
ti:グ ロ ーバ ル フォ ール ア ウ ト降 下 後 の 経 過 年(y)
以上 の手 順 に従 っ て西 山 地 区 に降 下 した ■37Cs量をベ ー ス に原 爆 お よび グ ローバ ル フォ
ール ア ウ ト90Srの降 下 量 を求 め表2-8に示 す 。 た だ し、 こ こで は 議 論 を簡 単 にす る た め に、
グ ローバ ル フ ォ ール ア ウ トは 、す べ て1963年に全 量 が降 下 した も の と仮 定 した 。 また 、 地
表 か ら基 盤 岩 上 部 まで に含 ま れ る90Srの 全 量 を計 算 し、実 測 値 と比 較 す る と表2-8に 示
す よ う にほ ぼ 一 致 す る.こ の結 果 か らも 降 下 履 歴 の 評 価 が ほぼ 妥 当 な結 果 で あ り、 こ こで
用 い た手 法 に よ って フォ ール ア ウ トの 降 下 履 歴 を概 略 推 定 で き る こ と が 明 らか とな っ た 。
(2)西 山土 壌 内 で の ■37Cs、90Srの分 布 と移 動 速 度
1)■3了Cs、90Srの地 中鉛 直分 布
■3了Csと90Srの鉛 直分 布 を 西 山NA
,NBホ ール に っ い て 図2-26に整理 す る。 ■3'Cs
と90Srの 放 射 能 濃 度 測 定 は 、底 質 の 場 合 と 同様 の 方 法 に よ っ た 。測 定 結 果 を見 る と、 す
で に述 べ たz39"z40Puの分 布(72'74)と同様 、地 表 面 近 傍(地 表 よ り高 々40cm深さ)に ほ ぼ
全 吸 着量 の ～90%程 度 が吸 着 され て い る こ と が明 ら か とな っ た 。■37Csと90Srの分 布 を
比 較 す る と地 表 近 傍 の 高 濃 度 吸 着 帯 の 中 で は 、90Srの方 が ■37Csより移 動 性 が高 く、 こ
の こ とは、 過 去 に報 告 され て い る観 測 結 果 に一 致 す る(93"]4)。2)■37Csと90Srの遅
延係 数 、 分 配 係 数 お よ び地 中移 動 速 度 の推 定
核 種 の通 気 層 内 で の移 動 は 、 次 式
∂zC ∂C∂C
7τ=D"、,・-U"T一 λC(2-48)
こ こに 、Dノ ニD/R
U'=・U/R
D;水 の拡 散 係 数
U;降 水 の 浸 透 速 度
R;通 気 層 遅延 係 数
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表2-8西 山地 区に蓄積 され てい るフォール アウ ト9・Sr量
(1945年長 崎原 爆 に よ る局 地 フ ォール ア ウ ト90Srと
核 実 験 に よ るグ ロー バル フ ォ 一ー一ル ア ウ ト90Srの寄 与)
降下時期
(年)
NAサ イ トで の90Sr降下 量
(pCi/㎡)1
NBサ イ トで の90Sr降下 量
(pCi/伽b
計算値 実測値 計算値 実測値
1945 11.13* (一) 16.5申 (一)
1963 8.41艸 (一) 12.8** (一)











































図2-26西 山 土 壌 コ ア ーNA,NB内 の90Srと ■3■Csの吸 着 濃 度 鉛 直 分 布
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の も とに解 く と、 解 析 解 は 次 式(2-50)で与 え られ る。
C(Z,・)一争exp← ・・)〔・・p(モチZ)erf・(歪醗)
+・・f・(1-h÷)〕(2-5・)
この解 析 に 際 し、原 爆 フォ ール ア ウ ト成 分 にっ いて は1945年8月に全 量 が降 下 した も の
と考 え、 グ ロ ーバ ル フォ ール ア ウ ト成 分 にっ いて は、1963年に全 量 が降 下 した も の と考 え
る 。原 爆 フ ォ ール ア ウ トと グ ローバ ル フォ ール ア ウ ト成 分 は 、 各 々独 立 に通 気 層 中 を移 動
し、 地 中 で の■3'CsとヨOSrの各 核 種 の濃 度 は 、原 爆 フォ ール ア ウ ト成 分 と グ ロ ーバ ル フ
ォ ール ア ウ ト成 分 ご と に(2-50)式で解 析 した結 果 に各 フ ォ ール ア ウ ト成 分 の 降 下 量 で重 み
をっ けた 濃 度 の重 ね 合 せ に よ っ て評 価 さ れ るも の と仮 定 した 。
遅 廷係 数(R)を パ ラ メ ー タ と して 、 全 吸 着 量 に対 す る任 意 の 深 さxま で の■37Cs、
90Srの吸 着 量 との比l
oC(z,t)dz/」800C(z,t)dzと 深 さ の 関係 を 図2-27～2-28
に実 測 デ ー タ と共 に示 す 。 こ の 図 よ り推 測す る と ■31Csと30Srの遅 延 係 数 と して は 、各
々Rcsニ2500～3500、Rsrニ600～1000を得 た 。 この こ とは 、 西 山 シル ト系 ロ ー ム通 気 層
にお け る降 水 浸 透 速 度 が概 ね250c皿/yであ る こ と を考 慮 す る と、 ■3'CsとヨOSrの移 動 速




と先 の遅 延 係 数 埴 お よび 実 測 デ ー タ(f=0.64s=0.70ρ=2.59お よびf=0.75
s=0.51ρ=2.69)を 用 い てkdcs、kdsrを 求 め る とkdcsニ1200～2000(皿1/g)
kdsr=30⑰～560(ml/g)とな る 。 また 、 ■37Csと9eSr溶液 を用 い て バ ッチ 法 に てNA,
NB地 点 で 採 取 した 同 一土 壌 と 地 下 水 を用 いてpH中 性 領域 でkd値 を測 定 す る とkdcs
=400～800(ml/g),kdsr=150～200(ml/g)であ っ た 。 フォ ール ア ウ ト吸 着 デ ー タ
を基 に推 定 したkdは 、バ ッチ 法 で 求 め た も の よ りも大 き くCs、Srと も に約3倍 大 き な












図2-27西 山シル ト質 ローム の・37Cs遅延係 数推 定 のた め の■37Cs積算 吸着量











図2-28西 山 シル ト質 ロームの90Sr遅延 係数 推定 のた めの90Sr積算 吸着 量
と理 論 積算 吸着 曲線(Oコ アーNAの実測 値,● コ ァーNBの実測 値)
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の大部 分 は 、 酸 化物(SrO,Cs、O)と して 存 在 し(gs-96)、降 水 あ る い は 土 壌 水 中 で
はす み や か に溶 解 しSr2。、Cs◇イ オ ン(図2-1pH-Ehダ イ ア グ ラム 参 照)と して 存 在 す
る も の と考 え られ て い る 。 この傍 証 と して は フォ ー ル ア ウ ト90Sr、 ■37Csが降 水 中 で
SrZ。、Cs"イ オ ン と して 存 在 す る こ とは 、環 境 放 射 能 の 分 析(37){gs'にお い て 降 水 中 に
含 まれ る90Sr、 ■37Csは、Na型 陽 イオ ン交 換 樹 脂 に 直接 水 を通 して 溶 存 す る90Sr.
■3TCsを捕 捉 で き る こ とか らも理 解 され る 。 これ らの 点 を考 慮 す る と フォ ール ア ウ ト起 源
の90Sr、■37Csとトレーサ ー室 内試 験 で用 い た90Sr、■37Csも、 い ず れ も 土 壌 水 中で は 、
イオ ン と して存 在 して お り、 二者 の 間 で 化 学 形 態 の違 い は考 え に くい 。 この こ と か ら フォ
ール ア ウ トを用 い て測 定 した 分 配 係 数 とバ ッチ 法 に よ っ て トレ ーサ ー を用 いて 測 定 した分
配係 数 の大 き さの違 い は 、従 来 の分 配 係 数 測 定 実 験 で は短 期 間(～ 数 週 間 程 度)の 吸 着 実
験 、主 に イ オ ン交換 反応 を基 に して い る の に対 し、 今 回 の測 定 で は40年間 とい う長 期 の吸
着 の結 果 、 イ オ ン交換 反応 以外 の 土 壌 粒 子 を取 り巻 くマ ン ガ ン 酸化 物等 へ の 不 可 逆 吸 着 お
よび鉱 物 化 反応 の よ う に長 期 間 にゆ っ く り と進 行 す る反 応 の増 加(99)の影 響 を無 視 で き な
い こ とに よ る も の と考 え られ る。 しか しな が ら この原 因 に っ い て は 今後 十 分 に検 討 を加 え
て い く必 要 が あ る 。
一方 、Puの 場 合 に は 、 フォ ール ア ウ ト起 源 のPuO、 が存 在 す る 降 水 や 土 壌 中 で は 、 図
2-17のpH-Ehダイ ア グ ラ ム か らも推 測 で き る よ う に、 水 相 中で は 、PuO。"(Pu(V))と
してPuは 存 在 して い る も の と考 え られ る(66)。しか しな が ら、 トレ ーサ ー試験 に用 い た
PuはPu(IV)イ オ ン あ る い はPu(IV)ポ リマ ー と して 液 相 中 に存 在 して お り、Nelson
等(67)によれ ば、Pu(1V)の分 配 係 数 はPu(V)の そ れ に比 べ る と約103倍大 きい と報 告
され て い る 。 従 っ て 、40年 間 と い う吸 着 時 間 の影 響 を考 慮 して も 、 フォ ール ア ウ トPu
(V)と トレ ーサ 試 験 に用 い たPu(IV)では、Puの 酸 化 状 態 が異 な る こ と に よ る影 響 の方
がは る か に大 きい と言 え る 。
(3)結 論
長 崎 原 爆 フォ ール ア ウ トお よ び グ ロ ーバ ル ・フォ ール ア ウ ト90Sr、■37Csの地 中 移 動
につ いて 長 崎 西 山 の通 気 層(シ ル ト質 ロ ーム)を 対 象 に調 査 検 討 し以 下 の 結 論 を得 た 。
1)長 崎 原 爆 お よ び グ ロ ーバ ル ・フォ ール ア ウ トの 降 下 履 歴 は 、 貯 水 池 底 質 の鉛 直 コ ァ ー
の ■37Cs濃度 を分 析 す る こ と に よ り推 定 が可 能 で あ る 。 ま た、 こ の手 法 を用 いれ ば貯
水 池 底 質 の堆 積 速 度 を測 定 す る こ と が 出来 る 。
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2)西 山地 区 の 土 壌 中 に残 さ れ て い る全 ・・7Csの約50%は 原 爆(1945年)に よ る も の で あ
り、 残 り50%は グ ロ ーバ ル ・フォ ール ア ウ トに よ る も の で あ る 。
3)90Srの降 下 履 歴 にっ い て は、 ■37Csの降 下 履 歴 を基 に 原 爆 お よび グ ロ ーバ ル ●フオ
ール ア ウ トの …Cs/・ ・Srの比 を用 い て推 定 す る こ と が可 能 で あ り、46%が 原 爆 フ
ォ ール ア ウ トで あ る と推 定 され た 。
4)■37CsとgoSrの西 山 シ ル ト系 ロ ー ム層 内 で の 移 動 速 度 は 、 控 え 目に見 積 っ て も降 水
浸 透 速 度(250cm/yr)の 各 々1/2500(0.1㎝/yr)、1/600(0.42/yr)であ っ た 。
また 、 こ の値 を基 に 西 山 シル ト系 ロ ーム 土 に対 す る■37Cs、90Srの分 配 係 数 を概 算
す る とKdcs=1200(ml/g),Kdsr=300(m1/g)程度 で あ り、 実 験 室 で ■37Cs、
90Srts液を用 いて バ ッチ 法 に て 測定 した 分 配 係 数 値 に比 べCs 、Srと も に3倍 大 き
な値 で あ っ た 。
2.4ま とめ
本 章の2.2節では 、通気層(不 飽和層)に お ける放射性核種移 動の理論 について研究 の
発展 に沿 って解説 した。 フィール ドでの通気層の土壌水分量 が土壌 が均質 であれ ば時 間的、
空 間的 にも一定で きわ めて安定 してい るとい う多 くの観測結果 を考慮す る と帯 水層で の核
種移動理論 か らの拡張理論 は、その取扱い が簡便 なこ とか ら概 略 の核種移動評 価 には、 き
わ めて有効 な理論 と言 え よう。不 飽和浸透 を基礎 と した通気層 で の核種移動 理論 は、通気
層で の水分量 を圧 力の関数 で表 わす ことによ り通気層 ・帯水 層 を連続 して取 扱 う ことが可
能 とな り今 日では、最 も一般 的な核種移動の理論 となってい る。多成分流 れモデル を基礎
と した理論で は、通気層 での土壌 水 の移動能 によって水 を区分す る ことによって精度 良 く
通気層で の核種移動 を評価 で きるようになった。 しか しな が ら、モデル が複雑 とな り、個
々のパ ラメータの物理 的意味 が暖味 となる懸念 もあ る。
2.3節では、 自然条件下で存在す る フォール ア ウ ト核種(3H、z39'240Pu、■37Cs、
90Sr)を活用 して地下水(降 水)お よび放射性核種 の地 中で の移動 実態 を観測 した。
2.3.2では、降水 中に含 まれ る3H(HTO)の 濃度履 歴 が通気層(不 飽和層)内 に保存 さ
れて いる ことがわ かった。通気層 内 の降水浸透 は、流れ は ピス トン流 と仮定 し蒸発散 を考
慮 した押 出 し流 れモデル(DisplacementflowMode1)で解析 が可能 であ り、長崎西 山地 区
で の降水浸透速度 は年間2～3m/yと の結果 を得 た。 この結 果通気層 内での降水 浸透 は、
一82一
概 ね ピス トン流 で あ る と の結 論 を得 た 。2.3.3では、1945年8月9日の 長 崎原 爆 の 際 に放 出
され た フォ ール ア ウ ト239'240Puの長 崎 西 山地 区 の シ ル ト質 ロ ーム 層 内で の40年 間 にわ
た る再 分 布 を観 測 し、 通 気 層 内 で の239"z40Puの遅 延 係 数 を求 め た 。 そ の値 は 、 降 水 の浸
透速 度 の1/2000～1!2500で239+z40Puの地 中移 動 速 度 は 、1～1.25闘/yであ っ た 。 こ の遅
廷係 数 を基 に239"z40Puの分 配 係 数 を求 め る と、kdpuニ860～1000〃gであ り、 こ の値 は 、
Pu(W)を 用 いて バ ッチ 法 で 測 定 した 分 配 係 数 よ りも 約1桁 小 さな も ので あ っ た 。 こ の
こ とは 、陸 地 処 分 の安 全 評 価 上 は 、 フォ ール ア ウ トプル トニ ウム を用 い て 測定 した 分 配 係
数 を用 い る こ とは 、安 全 側 の評 価 結 果 を与 え る こと に な る との結 論 を得 た 。2.3.4では 、
長崎 原 爆 フ ォ ール ア ウ トとグ ローバ ル ・フ ォ ール ア ウ トに含 まれ る■37CsとgeSrの西 山
地 区 の通 気 層 内で の濃 度 分 布 を基 に ■37Csと90Srの遅 延 係 数 と分 配 係 数 を推 定 した 。 そ
の 際 、 フォ ール ア ウ トと ■37Csと90Srの降 下 履 歴 の 推 定 は、 概 ね 貯 水 池 の底 質 内 に残 さ
れ て い る鉛 直 濃 度 分 布 よ り可 能 で あ る。 誌 定 され た ■37Cs、90Srの遅 延 係 数 は 、 各 々
2500、600以上 で あ り、 分 配 係 数 は、 ■3TCsで1700～2500ロ2/g、30Srで430～740皿〃gで
あ っ た.特 に、 フォ ール ア ウ トを活 用 して 推 定 した 分 配 係 数 は 、 ■37Cs、90Srを トレー
サ ー と して 同一 土 壌 と地 下 水 を用 い て 短 期 間 の バ ッチ 法 に よ って 測 定 した分 配 係 数 よ りも
2倍 以 上 大 き な値 で あ っ た 。 この こ とは 、 分 配 係 数 の 測 定 に お け る吸 着 時 間 の長 短 が大 き
く影 響 し不 可 逆 吸 着 の 増 加 の寄 与 と考 え られ る。 まだ サ ンプ リン グ方 法 や 分 析 精 度 上 解 決
す べ き問 題点 は残 る が、 本 節 で 提 案 した手 法(① フィ ール ドで の 不 飽 和 土 壌(通 気 層)中
で の 、 降水 浸 透 速 度 を、 降 水 中 に含 ま れ るHTOを ト レーサ ー と して 追 跡 す る こ と に よ り、
土壌 水 の浸 透 速 度 を推 定 す る 。② 放 射 性 核 種 の 降下 起 源 を推 定 し、 降 下 か ら土 壌 コ ア を採
取す る まで の経 過 時 問 を決 定 す る。 ③ こ の経 過 時 間 中 に通 気 層 中 で の 核 種 の 浸 透 拡 散 の実
態 を未 撹 乱 土 壌 コ ア を採 取 し、核 種 の 濃 度 分 布 を実 測 す る 。 ④先 に評 価 した土 壌 水 の浸 透
を通 気 中 で の核 種 移 行 の起 動 力 と した 一 次 元 移 流 拡 散解 析 を行 い、 理 論 解 と核 種 吸 着 濃 度
分布 を比 較 す る こ と に よ り、核 種 の 通 気 層 中で の移 動 速度 を評 価 し、 核 種 の土 壌 に対 す る
分 配係 数 を推 定 す る 。)を 適 用 す る こ と に よ り、 フォ ール ア ウ トの降 下 履 歴 が不 明 な 地 点
に お い て も核 種 の地 中 移 動 速 度 な らび に土 壌 の 分 配 係 数 を フィ ール ド条 件 下 で 短 期 間 に測
定 す る こ と が可 能 とな る。 この こと は 、 言 い 替 え る な らば、 フォ ール ア ウ ト核 種(■37Cs、
90Sr、z3s'240Pu)の活 用 を計 る こ と に よ り、 フ ィ ール ドに お い て 新 た な トレ ーサ ー試
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放射 性核種 の地 中での移動 を論ず る場合 には、核種移動 の原動 力 とな る水 の移 動 と共
に核種 の土 壌への吸着 が重要 な因子で ある。核種 の吸着特性 は、土壌 の種 類 と液 相 中の
核種 の存在形 態 によって異 なる。 と りわ け核種 の存 在形態 は、核種 を取巻 く環境条 件
(pH、酸化還元 電位 、溶存 イオ ン量 、溶存物質 、 コロイ ド量 、土壌 中の微細粒 子)に よ
って左右 され る。例えば、米 国の低 レベル放射性廃 棄物 の陸地 処分場 か らは、低濃度 で
あるが60Co、z39Puが地下水 中 に検 出 され漏洩 が確 認 され てい る(■'■■)。この原 因は、
廃棄物 中 に存在す るキ レー ト剤(EDTA、TTA、DTPA)と の錯体形成 あ るいは
酸化 還元状態 の違 いによる と報告 され ている(■)(■0)(■■)。またカナ ダのチ ョー ク ・リ
バ ーの放射性廃 棄物 の陸地処 分場で は、■37Csが土壌微 細粒子 に吸着 して移動 して いる
(■z)、 一方で は フロン ト部分 での90Srの分配係数 は,移 動 中の プル ームの 中心付近で
の90Srの分 配係数 よ りも1桁 以上小 さいとも報告 されて いる(■3)。本章3.2、3.3節で
は60Co、z39Puの土壌 へ の吸着特性 に影響 を与 える環 境条件 にっ いて室 内実験 を基 に
検討す る。また3.4節で は、 フィール ド調査 よ り移 動性 の高 いPu(m。bilePlut。nium)
の存 在 を明 らか にす る.こ れ ら結 果 を基 に土 壌へ の核種 吸着現象 を検 討す る際 に考慮 し
な ければ な らない環 境条件 にっ いて整理す る。
3.260Coの 土 壌 へ の 吸 着 性 に関 す る実 験 的 検 討
3.2.1研究 の背 景 と 目的
米 国 の商 業 用 放 射 性 廃 棄 物 の 陸地 処 分 場 か らは 、90Sr、 ■37Cs、z39Puにま じって
60Coの漏 洩 の事 実 が数 多 く報 告 され て い る(■4'■9)。 特 に原 子 炉 の 運 転 に伴 い発 生 す る
低 レベ ル 廃 棄 物 の 中 に 含 ま れ る放 射 性 核 種 と して は 、放 射 性 コバ ル ト(60Co)は 量 的
に も 、 放 射 線 学 的危 険 性 と い う点 か らも 、 きわ め て 重 要 な放 射 性 核 種 で あ る。 事 実 、
SOCoは高 エ ネ ル ギー γ線 を放 出 し比 較 的 長 い半 減 期(5 ・3年)を 持 つ危 険 な放 射 性 核 種
で あ る 。 しか も 、 コバ ル トは 生 物 に と っ て は必 要 欠 くべ か らざ る元 素(例 え ば 、 ビ タ ミ
ン12の成 分 元 素)で あ り、 この た め に 、生 物 に利 用 さ れ る な らば 、種 々の 臓 器 に よ っ て
容 易 に 蓄 積 さ れ る(20'2■)。
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過去 に 多 くの 研 究 者 が、 地 下 水 中 の土 壌 と、 あ る いは 淡 水 環 境 内 の 底 質(Sediments)
と コバ ル トの 相 互 反 応 につ いて 研 究 を行 な って い る(22'z9)。TiilerとHodgson(22》は 、
コバル トの 土 壊 へ の 吸 着 特 性 は、pHと土 壌 内 の 鉱 物 種 に よ って 強 く影 響 さ れ る(こ の こ
と は本 研究 にお いて も確 認 した)こ と を発 見 した 。Jenne(z4)とMeans(25}は酸化 状 態 下
で 、 コバ ル トが淡 水 中 の 土 壌 や 底 質 中 に含 ま れ る水 酸 化 マ ン ガ ン上 に選 択 的 に吸 着 さ れ
る こ と を報 告 して い る。 地 下 水 環 境 で の60Coの移 動 に関 す る研 究 で は 、Heans⊂■)はE
DTAと 結 合 して い る50C。 は 土 壌 に よ っ て吸 着 され る こ とな く、地 下 水 の移 動 に伴 な
わ れ て,地 下 水 と同 じ速 度 で 移 動 して い る こ と を明 らか に した 。 また 、 河川 に排 出 され
た放射 性 コバ ル トは 、酸 化 状態 下 で は底 質 に よ っ てす ば や く完 全 に 捕 え られ る`30)が、
河 川 が フェ ノール 等 に よ っ て汚 染 され て い る場 合 に は 、放 射 性 コ バ ル トは,は る か下 流
に まで輸 送 され る こ とが 報告 され て い る{3■)。
海洋 環 境 内 で の放 射 性 コバ ル トと底 質 と の相 互 反 応 に っ い て はLo■ean(ze)は、海 水 中
に浮遊 して い るSOCoの50%以 上 の もの は、 イオ ン状 の60-C。と言 うよ りは他 の物 質 と
結 合 した化 学 形 を持 っ て い る と報 告 して い る 。 こ の こ と は.本 研 究 の 中 で得 られ た海 水
中 の放 射 性 コバ ル トが環 境 条 件 の 違 い に よ って は非 常 に大 き な移 動 能(璽obility)を持
っ場 合 も あ る とい う結 果 とも 一 致 して い る 。
本 研 究 で は,① 淡 水 お よ び海 水 と底 質 が作 る系 内で の60Coの 相 互 反応 、特 に好 気 条
件 と嫌 気 条 件 下 で の60Coの 移 動 能 の 大 き さ と初 期 条 件 の違 い に よ る60Coの 吸 着 ・脱
灘機 構 の違 い にっ いて 実 験 的 に検 討 した 、 ② 海 水 中 と淡 水 中 で の60C。 の移 動 能 の 大 き
さ の違 い、 お よび 脱 離 実 験 に よ っ て液 相 中 に遊 薩 した交 換 性60Coと移 動 能 の 高 い60C。
化 学形 態 に っ い て も 実 験 的 に検 討 した 。
3.2.2実験 方 法
2種 類 の河 川 底 質 が、 実 験 室 で の60C。 相 互 反 応 実 験 に用 い られ た 。 そ れ らは こ の研
究 の 中で は各 々砂 底 質(SandSediments)と有 機 底 質(Vood-chipSediment)と呼 ぶ こ
とにす る 。砂 底 質 は、 オ タ ワ河 の主 流 で採 取 され た 礫,中 細 砂 、 シル ト、 粘土 の 混 合 物
で 有効 粒 径620μm(対数 標 準 偏 差0.329)で、 陽 イオ ン 交換 容 量sは 、乾 燥100g試料 あ た
り0.67meqであ っ た 。
*陽 イ オ ン交 換 容 量 は ア ン モ ニ ウ ム イオ ン との 交 換 に よ り測 定 サ るSch611enberger
とSiロon(1946)の方 法 に よ っ た(32)。
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有機底質 は、木屑 、樹皮 、シル ト、粘土 の混合物 で、オ タ ワ河北岸 に位置 したパル プ、
製 紙工場 か らの排 水 が流れ込む下流 で採取 した 。その有機 物含有率 は、乾燥 重量比6.39
%で あ った。
これ らの底質 と水の間で の60C。の相互反応 を観察す るため.乾 燥重量 で309の底質
と 前 もって決定 した一定量(200～230皿1)の水 を、250ml褐色 ガ ラス ・ビンの中で十分
混 合 した。淡水 としては蒸留水 を、海水 と しては人工海水 を用 いた。各 ガラス ・ビン申
のpHは 、0.INKOHと0.INHCI溶液の いずれ かを加 えな がら 前 もって決 め られ た値 に調
整 した 。実験条件 としての嫌 気条件 は窒素 ガス を吹 き込む こ とに よ り水中溶存酸素 を追
出 した後 、パ ラフィルムでもって 、 しっか りと試料 ビンを密封 し、外 部 か ら新鮮 な空 気
の侵入 を防 ぐことに よ り達成 した 。一・方、好気条件 は、褐 色 ビン内の混合物 中 に単純 に
空気 を吹 き込 む ことで達成 した。
各試験 ビンの内容物 を、嫌気 あ るいは好気条件 の下 で2週 間養生 した後 、60CoClzの
化学形態 を持っ放 射性 コバル ト('Oc。)を各 試料 ビン当 りo.05～o.5μCiとな るよ う加
えた。 コバル トと底質間 に分配平衡 が見 られ るよ うに これ らの ビン を1時 間十分 に加振
した後 、溶液相中 に浮遊 してい る微粒子 を沈降 させ る 目的で、30分間、1000rpmで遠心
分離 に かけた。嫌 気条件下での試料 は、暗室 内に安置 し、好気条件下で の試料 には、静
かに空気 を吹 き込 み続 けた。
60Coの水 と底 質 との間での分布 の時間的変化 を調 べ るた めに2 mlの水 サ ンプル を用
いて水相 内の60Coの濃度 を測定 した。サ ンプル の放射 能強度 は(60C。を試料 に加 え
た後 、3時 間、24時間、3日 、7日 、14日、30日目に試料 上澄 み液 を採取 し)Nuclear
Chicag。製 、ディー プ ・ウェル型 ガンマ線計測器 を用 いて測定 した。
60C。一底質 一水系の中で ,60Coの底質へ の吸着性 を調べ る 目的で、それ までの吸
着実験条件 を急激 に変化 させ ることによって60C。の移 動能変化 にお ける可逆性 を調べ
るた めに以下 の実 験 を行 なった。初 めに30日間嫌気条 件下で相 互反応 させ た60Coを急
激 に好気条件下 に置 き、 さ らに30日間その好気条件 下で水 一底質 系内で相互反 応 させ た。
一 方、初 めに30日間好気条 件下で相互反応 させた60Coを、逆 に急激 に嫌気条 件下 にお
き、次 の30日間 その嫌気条件 で相互反応 させ た。新 しい嫌気 お よび好気条件 を造 り出す
ため に純 窒素 および純酸素 ガス を各 々試料 ビンの中 に吹 き込 み続 けた。水相 にの こって
いる60C。の割合 は、す でに述 べ た同 じ手順 で決 定 した。水 中の60Co放射能強度 とpH
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値 は、 養生 条 件 の 変 化 後1日 、3日 、7日 、14日、30日 目 に測 定 した 。
砂 底質 に対 す る60Coの吸 着強 度 を見 る た め に.60Coと 砂 底 質 を30日間 淡 水 系 で 好 気
お よび 嫌 気 条 件 下 で 各 々相 互 反 応 させ た後 、60Coを吸 着 して い る砂 底 質 を好 気 条 件 お
よ び嫌 気条 件 の 人 工 海 水 中 で18日間 暴露 養 生 し、60Coの 脱 離状 況 を調 べ た 。砂 底 質 に
吸着 して い た60Coは、乾 土 当 り0.015-0.017μCi/9で、pH調 整 は行 な わ な かっ た が、
pHは ほぼ5.0-7.0の範 囲 に あ っ た 。好 気 条 件 、嫌 気 条 件 の 設定 に 当 っ て は 、 実 験 容 器
内 に超 純 窒 素 と酸 素 を連 続 的 に 吹込 む こ と に よっ て 行 っ た 。 この60Coの 吸着 ・脱 離 実
験条 件 を表3-1に示 す 。 ま た.液 相 中 の60Co濃度 は 、 実 験 開 始 後1、4、10、18日 後 に
γ線 測定 を行 っ て 決定 した 。
脱 離実 験 に よ っ て海 水 中 に脱 離 した60Coを こ こで は 交 換 性60Coと 呼 ぶ こ と と し、
交 換性60Coを 含 む 溶 液50Rlを200皿1ビーカ ー に入 れ 、 そ の 中 に 内側 に50Bl蒸留 水 の 入
った セ ロハ ン膜 で作 っ た袋 を48時間20℃ で っ る し、 セ ロハ ン膜 の 内 ・外 溶 液 中 の60C。
放 射能 を測 定 し、膜 を通 過 す る60Coと 膜 を通 過 しな い60C。と に分 離 した(33-34)。ま
た比 較 の た め に60CoC2、ス トッ ク溶 液 か ら新 た に っ くっ た イオ ン状'OC。$を含 む'OC。
人工 海 水 溶 液 につ いて も 同様 に セ ロハ ン膜 透 析 実 験 を行 い膜 の通 過 率 を調 べ た 。 上 記 脱
離試 験 に よ って 得 られ た 交換 性'OC。を含 む溶 液 と比 較 の た め に新 た に作 成 したSOC。人
工海 水 溶 液 の 内で 透 析 膜 を通 過 した60Coは、 ジ チ ゾ ン ・ベ ンゼ ン抽 出 法*e(dithiz。ne
-benzeneextraction)によ っ て ジ チ ゾ ン と錯 体 を形 成 しベ ンゼ ン相 に抽 出 され るも の と
抽 出 され ず に液 相 に残 る も の とに分 離 した 。 さ らに、 交 換 性60Co溶液 と60C。人 工 海 水
溶 液 の うち で セ ロハ ン透 析 膜 を通 過 した'OC。を用 いて 、新 た に砂 底 質 との 吸着 実 験 を
行 い、含 まれ る60Coの吸着 特 性 の 違 い な どにっ い て 調 べ た 。 また 嫌 気 条 件 下 で 、60Co
一砂 底 質 一人 工 海 水 系 で生 じ 液 相 に残 っ た移 動 性 の高 い50C。につ い て も比 較 の た め に
*本 研 究 で は 、 セ ロハ ン膜 を通 過 しジ チ ゾ ン ・ベ ン ゼ ン に よっ て 液 相 よ り抽 出 さ れ 、
かっ 新 鮮 な砂 底 質 上 に吸 着 され る60C。をイ オ ン状60Coと定義 す る 。
**こ こで は 、60C。を含 む溶 液20m2に 、 ジ チ ゾ ン(100ppm)ベンゼ ン溶 液 を加 え 、20分
間 激 し く撹 絆 した後 、 水 相 と有 機 層 の 分 離 を行 っ た 。
60Coがジ チ ゾ ン と安 定 な錯 体 を形 成 し
、 芳 香 属 炭 化 水 素 や ケ トン類 に良 く抽 出 され
る こ とは知 られ て い る(35)。
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新た に作 った60Co人工海水溶 液 と共 に同様 のセ ロハ ン透析試験 、ジチゾ ン ・ベ ンゼ ン
抽 出 および新鮮 な砂底 質への吸着 試験 を実施 した。60Coの化学形態 を推 定す るため に
行 った実験 の流 れ と非 ・交換性60Co、非 ・膜 通過性60Coと非 ・イオ ン状60Coの分 離
フロー を図3-1に示す 。なおすべ ての実験 は、室温20℃の下で行 なった。
表3-160Coの 砂底質 に対す る吸着 ・脱離実験の際の酸化還元条件
実験 ケース 淡水中での吸着実験条件 海水中での脱離実験条件
A 好 気 条 件 好 気 条 件
B 好 気 条 件 嫌 気 条 件
C 嫌 気 条 件 好 気 条 件
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図3-1砂 底 質 と水 系 に お け る60C。 の 存 在 形 態 分 離 フ ロ ー と
非 ・交 換 性60C◎,非 ・膜 通 過60C◎,非 ・イ オ ン60C。 の 関 係
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3.2.3結果 と考察
(1)種々 の水圏環境条件内で の60Co移動能 と吸着特性
水 と底質 の作 る系の中で60Coを相互 反応 させ た後 、60Coのもっ移 動能●の大 き さは
底質 を取 り巻 く環境 因子 によって大 き く変化す る場合 と変化 しない場合 とがあ り、 それ
らにっいて以下 に論 じる。それ らの因子 と しては、水 の好気 および嫌 気条件 、pH値 、
水 と底質 の種類 の違 い、さ らに60Coの水 一底質 系内の相互反応の程度 と、反応時間 の
長 さ等 が考 え られ る。砂底質 と淡水 、海水系内での60Coの移動能 の大 きさは,系 の養
生条件 によって異 なる。海水系嫌気条件下 では60Coの移 動能は非常 に大 き くな り、最
小 の移動 能 を有す る淡水 系の好 気条件で の60Coの移動 能 に比 べて250倍以上大 き くな っ




















*底 質 一水 の 系 に加 え た全SOC。の内 で底 質 に 吸着 され ず 液 相 に残 存 して い る50C。
の 全60Coに対 す る割 合(%)を こ こで は移 動 能(皿 。bility)と定 義 す る。
一101一
への吸着性能 に大 き く影響 を与 える。な かで も、6eCoを取 り巻 く周辺環 境の酸化還 元
条件は、60Coの底質 への吸着 に著 しく大 き く影響 を与 え る因子 の1つ であ る(図3-3
参照)。
6DCoの移動能 の大 きさは、水 一底質 系内での60Coの相互反応時 間の長 さによって
も変化 す る。好気条件 下、有機底質系 では、60Co移動能 の大 きさは、相 互反応時間 の
増加 につれ て減少 した(こ れは、多分底質 中 に含 まれ る有 機物 の ためであ ろう)(図3-4
参照)。 逆 に嫌気条件 下では、海水 を含 む系で しかも相互 反応 時間 が30日を経 た もので
は、経 過時間 が2週 間 のもの に比較す る と顕著 な60Co移動能 の増加 がみ られ た(図3-5
参照)。この増加は海水 中で の化学変 化 が原因で あろ う(特 に酸化還元電位 の変化)。 し






















雷 ② ③ ④◎
△
20406080100
好気条 件下 での6000の吸着 率{%}
図3-3好 気および嫌気条件下 で、60C。一砂底質 一水(淡水お よび海水)系 におけ る
溶液pHの 変化 と60Co一砂底質上 への吸着割合の分布
(例えば、⑤、pH=5.0にお ける海水中で の60Coの砂底質 への吸着割合(%),
△pH=5.0に おける淡水 中での60C。の砂底質 への吸着 割合(%),好気 ゾ ーン;
好気条件下で 測定 された60C。の砂底質 への吸着割合 が嫌 気条件下で 測定 され た
60Coの砂底質 への吸着割合 を上 回る領域 、嫌気 ゾ ーン;嫌 気条件下 で測定 され た
60Coの砂底質 への吸着割合 が、好 気条件下で 測定 された砂底質 への吸着割 合 を上 回
る領域 、等 吸着線;同 一pHでEOCoの砂底質 への吸着割合 が、好気条件 下 と嫌気 条件















































図 含一5嫌 気条件下で,海 水 と底質系 でpHの関数 としての60Co移動能
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中での60C。の移動能 は図3-6に示 す ように,砂 底質 と有機 底質 のいず れの系 に対 しても、
pH=・4.0～pH=9.0のほぼ中性域 を含 む、 自然界で一般 に出会 うpH領 域 で は好気条
件下で のそれよ りも大 きい。例 えば有機底質 系の嫌気条件下 での移動能 は、pH=5で好
気条件下 のそれ と比較す ると20倍大 きくなって いる。この現 象は,長 期 にわ た る60C。
の地 中での移動 能 が問題 にされ る場合 には特 に重要 となる。なぜな らば、有機 底質 のよ
うに沢 山の有機 物 を含んでい る系 は,ほ とん ど嫌気状態 にあ り、本 研究の実験結 果 を基
に考査す るか ぎ りではその ような環境 では、60C。の移動能 は著 しく高 くなるか らであ
る。図3-7では淡水 系 と海水系の嫌気条件下 での60Coの移動能 を比 較 した。砂底質 系
での移動能 は、pH=7で 比較す る と海水中の方 が淡水 中よ りも12倍大 きかった。 また、
海水 と淡水 中での'OC。のもっ移動能 の大 きさの比 は、水 のpH値 によって大 き く左右 さ
れ る ことが分った。 しか しな が ら、海水 中で の相対 的な移 動能の大 きさは、pHニ7.0ま
で は徐 々に増加 し、それ以 降はpHの増加 と共 に減少 した 。
水圏環境 内での50C。の移動能 はpH、溶存塩、酸化還元状態 、底質 の種類 、 と相互反
応時間 の長 さに よって強 く影響 を受 けることが明 らか となった。 ここで の一連 の実験 か
らは特 に、嫌気条件 の程度(即 ち、酸化還元状態の程度)が60Coの 移動能 の大 きさ を
決定す るの にきわめて重要な働 きを演 じて いることが分 かった。酸化還元状態 と60Co
の底質 一水 系内での移 動性 お よび吸着性 にっ いては次項 において、 さ らに検討 を加 える。
(2)酸化還元条件 の60Coの底質へ の吸着特性 に与 え る影響
環境 の酸化還元状態 を急激 に変 化 させ ることによって60C。の移動能 の変化 を調 べた
結果、50Coの移動能 に対す る不可逆性 が観察 された。 この ことは、換言す る と、60C◎
が最初 に放 出 された底質 と水 が作 る系で好気あ るいは嫌気状 態の ような初期 の酸化還元
条件 が、 その後 の60Coの移動能 の大 きさを決定す る一 つの大 きな因子 であ ること を示
唆 して いる.図3-8に 、(初 期 の養生条件 と して の嫌気状 態 を急激 に好気状態 に変 えた
場合 と.そ れ とは全 く逆 に好気状態 か ら嫌気状態 に急激 に変化 させ た場 合 に)60Co移
動能 の変化 の特徴 を示す.こ れ ら一連 の実績 によれば、(i)仮 に.60Coが 初 め に嫌
気条件 下で高 い移動能 を持 ってい る場合 には、酸化還元 条件 が突然 変化 して も、初 期 に
有 して いた高 い移動能 は失われ ない.ま た、逆 に(五)仮 に60C。が、初 めに好気 条件
下で低 い移動能 を持 って いる場合 には酸化還元条件 が変 化 した として も、初 め にも って















図3-6種 々のpHに対する,嫌 気条件下,好 気条件下での海水 と底質の






















図3-7種 々のpHに対 し嫌気条件下 の淡水 と底質 の造 る系内で






















6UCc-一海水 一砂底質 系の養生条件 を、好気→嫌気状態 に、 また嫌気 →好気状 態 に
急激 に変化 させ た場合 のpH変 動 とSOC。移動能 の大 きさの変化(O;好 気条 件 下
での50Co移動能 の大 きさ,●;嫌 気条件 下で の・・Co移動能 の大 きさ,一 一→O;
養生条件 を急激 に変化 させ た場合 に、 養生条件変 化後 の 好 気あ るいは 嫌気条 件
下で60C。の移動能 の大 きさ に可逆性 があ る場合 に期待 され る移動能 の大 きさの位
置、⇒;養 生条件 を嫌気 →好気状態 に変化 させ た時 に実 際測定 され た60Coの移動
能 の大 きさの変化 の方 向,→;養 生条件 を好気 →嫌気状態 に変 化 させ た時 に実 際
に測定 され た50C。の移動能 の大 きさの変化 の方 向)
60C。 と砂底質 の吸着力 に及 ぼす酸 化還元条件の違 いについて調べ る 目的 で、60Coを
淡水系 内で好気条件お よび嫌気条件下 で各 々別 々に30日間 吸着 させ た砂底質 を海 水 に曝
露 させ60Coの溶 出の時間変化 を見 た。
図3-9に淡水系 内で60Coと30日間相 互反応 をさせた砂底質 か ら人 工海水 中への60Co
の溶 出 と曝露時間 および曝露 時の酸化還元状態 の関係 を示す 。 この60Co溶出実験 は、
すべて60Coの底質上 へ吸着 が容易 に生 じるpH領 域5.5≦pH≦7.8で行 った。
この実験 を通 じ・最 初 に60C。と砂 底質 を淡水 中で好気条件 の下で相互 反応 させ た砂
底質 か らは、ほ とん ど60Coの海水 中への溶出は生 じなかった(総 吸着60C。の1.5%が







































海 水 中曝露時 間(days)
図3-960C。 一砂底質 一淡 水系で60Coを30日間吸着 させ た砂底質 を海水 に暴露 した場合
の、初期養生 条件(好 気 、嫌 気)の 違い と 暴露 時間の経過 に伴 う60Co脱離率 の
変化
〔◎;好 気条件下で60Coを砂底質 と吸着 させた後.好 気条件下での人工海水 によ
る60C。脱 難率,
◎;好 気条件下でSOCoを砂底質 と吸 着 させた後、嫌気条件下での人工海水 によ
る60C。脱 離率,
○;嫌 気条件下で5eCoを砂底質 と吸着 させた後、好気条件下 での人工海水 によ
るSOCo脱離 率,
○;嫌 気条件 下で6aCoを砂底質 と吸着 させ た後、嫌気条件下 での人工 海水 によ
る60C。脱離率)
総 吸着60Coの22.5%程度 が海 水 中 に溶 出 した 。す なわ ち 、60C。と底 質 の吸 着 結 合 力 は 、
60C。と底 質 の 吸 着 が生 じる初 期 の環 境 の持 っ 酸 化 還 元 状 態(っ ま り好 気 条 件 か
、 あ る
い は嫌 気 条 件 か)に よっ て 支 配 さ れ るも の と思 わ れ る。
一般 に60Coや ア クチ ニ ウ ム核 種 は 、 土 壌 表 面 をコ ーテ ィ ン グ して い る特 に マ ン ガ ン
酸化 物 上 に イ オ ン 交換 反応 に よ っ て強 く吸 着 され る こ と がJenne(z4)、Means(z5)によ
っ て確 認 され て い る 。 マ ンガ ン(IV)酸化 物 の イ オ ン交 換 容 量 は きわ め て大 き く、pHニ
8.3海水 中で も モ ン モ リ ロナ イ トの15倍と言 わ れ て い る(36)。 しか しな が ら、 還 元 条 件
下 で はMn(IV)→Mn(皿)へ還 元 反 応 が進 行 しマ ンガ ン酸 化 物 は、 可 溶 性 マ ン ガ ンMn2'
と変 化 し、Stu皿mandMorgan(37)によれ ば 、Mn(皿)の 溶 出 に よ り そ れ まで マ ン ガ ン酸
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化 物 上 に強 く吸着 され て い た放 射 性 核 種 は 、 瞬 時 に液 相 中 に放 出 され る と報 告 さ れ て い
る 。 これ らの知 見 を基 に本 結 果 を検 討 す る と、 好 気 条 件 下 で は60Coは底 質 の 表 面 俵 面
を覆 うマ ン ガ ン酸 化 物 層)だ け で な く底 質 の 組 織 そ の も の と も相 互 作 用 し、 不 可 逆 吸 着
で あ る鉱 物 化 等 の 続 性 作 用(Diagenesis)が進 行 して い る も の と解 釈 で き る。60Coと
淡 水 お よ び海 洋 性 の底 質 と の吸 着 にお いて は、Murray(38)、中村 と長 屋(39)、福 井(40)
らの実 験 に よっ て も か な りの部 分 の60Coが 不 可 逆 吸着 を起 こ して い る こ と がす で に確
認 さ れ て い る。 し か しな が ら、 こ れ らの研 究 にお いて は 、60C。を含 む周 辺 の 酸 化 還 元
状 態 につ いて は、 十分 な配 慮 が 払 わ れ て い な い 。本 研 究 にお け る上 記 試 験 の 結 果 は 、嫌
気 条 件 下 で は 、60Coは好 気 条 件 下 の それ よ りも 一 般 に弱 く底 質 と結 合 さ れ て い る こ と
を示 して い る 。 特 に、 約20%程 度 の60C。は 弱 く結 合 さ れ て お り、 海 水 の様 に イ オ ン強
度 の 高 い溶 液 中で そ れ ら60C。が溶 出 さ れ た も の と予 想 され る 。 以 上 の結 果 を ま と め て
整 理 す る と図3-10(a)～3-10(b)とな る 。っ ま り60C。一底 質 水 系 の 中 で は.全60C。 の 内
で 底 質 に 吸着 さ れず に水 相 に残 る移 動 性 の高 い(mobile)60Co成分 と 一 度 は 固 相 へ 吸
着 され る が 、淡 水 系 →海 水 系 の よ う に液 相 の塩 分 濃 度 変 化 に伴 っ て 容 易 に脱 離 され る 交
換 性(exchangeable)60C。成 分 と液 相 の塩 分 濃 度 が変 動 して も 固 相 に吸 着 され て い る
非 交 換 性(irreversible)'oC。成 分 とに分 け る こ と が可 能 で あ る 。 そ れ ら3つ の60C。
成 分 が50Co一 底 質 一水 系 内 で 占 る割 合 は 、 環 境 条 件(中 で も特 に酸 化 還 元 条 件)に よ
っ て 強 く支 配 され る(図3-11(a),3-11(b)参照)。 これ ら移 動 性 の 高 い60Co、交 換 性
EOCoの化 学 形 態 につ い て は 、 次 項 に お い て さ らに検 討 を加 え る 。
(3)砂底 質 一水 系 内 の50Coの 化 学 形 態
60Co一砂 底 質 一水 系 の 中 で 得 られ た底 質 へ 吸着 され ず に液 相 に残 って い る移 動 性 の
高 い60Coと一 度 は底 質 上 へ 吸 着 され る が、液 相 の 塩 分 濃 度 の増 加 に よ って 底 質 よ り脱
離 した 交換 性 の60Co(図3-9参 照)を 用 い て行 っ た セ ロハ ン膜 に よ る透 析 実 験 に お い
て 、 セ ロハ ン透 析 膜 を通 過 す る こ との で き る移 動 性 の 高 い60Coお よび 交換 性6DCoに 対
し、 ジ チ ゾ ン ・ベ ンゼ ン抽 出法 に よっ て 抽 出 を行 っ た 。 そ の結 果 を表3-2に 示 す よ う に、
移 動 性 の高 い60C。は 、0.24-1.5%がジチ ゾ ン ・ベ ン ゼ ン に よ って 抽 出 され た にす ぎず 、
残 りの 大 部 分 は 液 相 に残 っ た ま まで あ っ た 。一一方 、 交 換 性60C。は78-98%が ジ チ ゾ ン



















A B C To奮ol
図3-10(a)嫌 気条 件下砂 底質 淡水 系で の種 々の移動能 を持っ60C。 の分布
(A;ロ,液 層 に残 る移 動性 の高 い60Co,B;砂 底質相 に残 っ




































図3-10(b)好 気 条件下 砂底 質淡 水系 での種 々の移動 能 を持 っ ・・C。の分布
(A;ロ,液 層 に 残 る移 動 性 の 高 いSOC。,B;砂 底 質 相 に 残 っ












図3--11(a)60Co一底 質 一水 系 内で の60Coの移 動 能 の大 き さ と存 在 率 の 関係






(注1)移 動 性 の 高 いcOCoと 交 換 性SOCeは 、 同 一 液 相 か ら 分
(
別 したものではないe移 動性 の高いSOC。は、元来液
相に残って いたsOCo.一方交換性60Coは、底質に吸









図3-11(b)60CO一底 質 一水 系 にお ける移 動 性 の高 い60Coと交換 性`oC。の
透析 膜 通 過 性 と、 膜 を通 過 した各60Coの化学 形 態
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り表3-2透 析膜(孔 径24A)を 通過 した60Coの割合 と,透 析 膜 を通 過で きる
60〔;oの内で ジチ ゾ ン ・ベ ンゼ ンによ る抽 出率 と新鮮 な砂 底質 上 へ
の吸 着率















に造った50Co人工海水溶液 か らのイオ ン状60Coのジチ ゾン ・ベンゼン抽 出結果(図
3-12参照)を 基 に上 記結果 を眺め る と、移動性 の高い コバル トはイオ ン状60Coではな
い。逆 に交換性60Coの大部分 はイオ ン状であ ると推定 され る.
セ ロハ ン透析膜 を通過す る ことのできる移動性 の高い60C。と交換性60C。を含 む溶液
に新鮮な砂 底質 を加 え、再度吸着実験 を行 い吸着特性 を調べ た。 この実験 の意 味は、移
動性の高い60Coあるいは交換性60C。が砂底質 に吸着 され るな らば、人体へ の危 険は少
ないが、仮 に吸着 され ないの な らば、高 い移動 性能 を持つ ことにな り、人体 への影響 を
考慮 しな ければな らな いことになる。結 果は図3-12に示す ように移動性 の高 い60Coは
僅 かに3.8-6.7%が底質上 に吸着 され たが、残 りの大部分 は,溶 液のpHと はほ とん ど
関係な く液 中 に存 在 して いた。
一方、交換性 の5gCoはその大 部分 が(82.2-86.6%)、溶液pHが5-7の 範 囲で砂
底質上 に吸着 され た。 この結果 か らも 移動性 の高 い60C。がイオ ン状SOC。 ではな く、
低分子量 のきわ めて安 定な物質 と強 く結 合 して いる ことが推測 され る(図3-13参照)。
残念 なが ら今 回の一連 の実験 の中では、その化学種 を同定 す るまで には至 らなかった.
3.2.4結論
一連の室 内実験 を通 じて、以 下の結論 を得 た。






















































































































図3-12 pH変化 と種 々の タイプの60C。の ジチ ゾ ン ・ベ ンゼ ン抽 出率 と
砂底質 へ の吸着 率
(A;移動性 の高 い60Coとイオ ン状60Coのジチ ゾン ・ベ ンゼ ンに よる抽 出,
B;交 換性60Coとイオ ン状60Coのジ チゾ ン ・ベ ンゼ ンに よる抽 出,
C;移 動性 の高 い60Coとイオ ン状60Coの砂 底質 へ の吸着,
D;交 換性60Coとイオ ン状60Coとイオ ン状60Coの砂底 質 への吸着 ,












図3。13海 水中で の種 々の化学形態 を有 す6。Coのゲル浸透 クロマ トグ ラフによ る
溶出 曲線
○;イ オ ン状6。(沁,◎;EDTA一 〇Co錯体,
●;海 水中嫌気条件下で生成 された移動性 の高 いbO(IO
と塩の溶存 量、底質の種類 と相互 反応 時間等)系 の環境 因子 によって大 き く(250
倍以上 にも)影 響 を受 けた 。
(2)海水 環境 中の6eCoは淡水環 境申 よ りも移動能 が高 い。特 に、海水中のEOCoの移
動能 の大 きさは、嫌 気条件下 の方 が好気実験 下 よ りも20倍大 きかった。また、 そ
れ は溶液 のpH変動 によって影響 をうけなかった。
(3)水と底質 が作 る系の中で60C。の相互 反応 は不 可逆的で あった。例 えば、系①の
中で30日聞相互反応 させ た後 に別 な系② に入 れた60C。の移動能 の大 きさは、初
め か ら6ficoを系② へ入れて得 られる移動能 の大 きさとは同 じではなかった。 し
た がって、初期 の環境条件 は環墳 へ放 出された60C。のその後 の移動特性 を決定
す る上で非 常 に大 きな役割 を演 じて いる。
(4)50C。一底質 一水 が造 る系の 中で、60Coの各相 に存在す る割合 を考 えた場 合 には、
底質 に吸着 されず に液相 に残 存す るEOCo成分 と、底質 に吸着 されては いるが、
液相 の塩分濃度等 が変動 す ると液相 に脱 離 して くる60Co成分 と、液相 の塩 分濃
度 の変動 くらい では、容易 に脱議 しない60C。成分 とに区分で き る。それ らを、
本 論文の中で は、 各 々移動性 の高 い60C。成 分、交換性`OC。成分 と 非交換性
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60Co成分 と呼ぶ .各 成 分へ の配分割合 は、底 質 と60Coの相互反応 初期 の環境 の
(酸化 還元)条件 によって強 く影 響 をうける。移動性 の高 い60Co成分 の大部分 は、
低分 子量 の非 イオ ン状(例 えば、低 分子化合物 あるいは、極微細粒 子 に取 り込 ま
れた もの)であ り、 きわめて化学的 に安定 してい る。交換性 の60Co成分 は、イオ
ン状の60Coである。非 交換性60Co成分 にっ いては、本研究 の中では、 その化 学
形 態の確認 はで きな かった。
(5)以上 の実験 結果 をもとに考察 す ると、60Coで汚染 された発電所廃棄物 は 、60Co
の移動性 を考 え ると嫌気条件 下では貯蔵や処分 は行 うべ きではな い。 また、海水
中で60C。の移動性 が高 くな ることを考 える と、海 岸周辺 での処 分も望 ま しくな
い。 このよ うに考え ると.60C。汚 染物 は内陸部 の通気層部 に地 中処 分す る こと
が最 も望 ま しい と考え られ る。
3.3239Puの 土 壌 へ の 吸 着 性 に関 す る実 験 的 検 討
3.3.1研究 の 背 景 と 目的
環 境 の プル トニ ウ ム汚 染 は,1945年に始 まっ た 。 それ らはAla皿agord。で の 核 実 験 と長
崎 で の 原 爆 に よ る も ので あ る 。Alamag。rd。の 気 候 は 非 常 に乾 燥 して お り、逆 に長 崎 は湿
潤 で 年 降 水 量2000～2500mm/yrであ る。長 崎 で は 、 プル トニ ウム は40年間 に地 表 か ら30
㎝ 深 度 まで 移 動 して い る が大 部 分 は地 表 の ご く近 傍 に蓄 積 して い る 。 しか しな が ら、 非
常 にわ ず か な が らプル トニ ウム は地 下水 面 まで 地 中 を移 動 して お り、 一 部 は 地 下 水 中 に
流 出 して い る(4■'4z)。
初 期 の室 内研 究 で は、 プル トニ ウム の 分 配 係 数 が き わ め て 大 き い こ と か らプル トニ ウ
ム は 、 きわ めて 地 中 を移 動 しに くい 核種 で あ る と考 え られ て い た(43'44)。こ れ ら研 究
で は 、 ほ とん どプ ル トニ ウ ム の化 学 形 態(例 え ば 、 酸 化 状 態 、 地 下 水 中 の 溶 存 物 質 、 天
然 あ る い は 人工 の キ レー ト剤 、 コ ロイ ドや 微 量 懸 濁 物 へ の 吸 着 等)に は 注 意 が払 わ れ て
い な か っ た 。 しか しな が ら、 プル トニ ウム の 地 中移 行 を考 え る場 合 、 移 動 性 の 高 い プル
トニ ウム(mobileplutonium)は重 要 で あ る。 事 実 、 米 国 の 商 業 用 陸 地 処 分 場 か らは、
か な りの プ ル トニ ウ ム の漏 洩 が 報 告 され て い る(■■'■9'45'46)。原 位 置 で の プ ル トニ ウ
ム の移 行 観 察 を基 に,環 境 中 で の プル トニ ウム の移 動 性 に つ い て 精 力 的 に研 究 が進 め ら
れ て い る(■■'45'46'47'4s'49)。
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本研究 では、①模擬 した地下水環 境内で のプル トニ ウムの吸着挙動 をバ ッチ法 お よび
カラム法 にて調べ、②地 中移行 中 に分離 され た移動性 の高 いプル トニ ウムの化学 的特徴
につ いて検 討 した。
3.3.2実験 方 法
プル トニ ウム(239Pu(IV価)$)の分 配 係 数 と溶 液pHの 関係 をパ ッチ 法 に よ って 測
定 した 。pHの 調 整 は 、0.Ol.NHClと0.OINNaOHを用 い て行 っ た 。 実 験 に用 い た 土壌 は 、
砂 質 土(原 研 東 海 研 構 内 の5璽深 度 よ り採 取)と シ ル ト質 ロー ム(長 崎 市 西 山 の深 度0～
0.5亘深 度 よ り採 取)で あ っ た 。 また 実 験 に用 い た原 研 地 下 水(UT) 、 西 山地 下 水(UN)
は、 各 々原 研 東 海 研 の地 表 よ り5厘深 さ の帯 水 層 申 の地 下 水 お よ び 西 山 で の ボ ー リン グ孔
深 度2.5置の 基盤 岩 上 の湧 出地 下 水 で あ る。実 験 に用 いた 土 壌 と地 下 水 の特 徴 を表3-3に
整 理 して示 す 。
バ ッチ法 の手 順 は 以 下 の通 りで あ る。100R1の遠 沈 管 の 中 に 風 乾0.5gの土 壌 と239Pu
溶液50璽1(loo～1000pci/ml)を加 え 、pH謂 整 の後24時 間 ゆ っ く りと混 合 させ た 。混
合 物 を20分間2000rpmで遠 心 分 謹 し浮 遊 懸 濁 物 を沈 降 させ た後0.45μ血の メ ン ブ ラ ン フィ
ル ター で 吸 引濾 過 した 。濾 液5皿1を 分 取 し低 バ ッ ク グ ラ ウ ン ド2π ガ ス フ ロー カ ウン タ




こ こにCo:溶 液 中 のz39Pu初 期 濃 度(pCi/皿1)
C:〃z39Pu平 衡 〃(pCi/ml)
Vs=溶 液 の 体積(Rl)
W:土 壌 の重 量(g)
z39Puの動 的 移 行 試 験 を小 カ ラ ム を用 い て行
っ た 。 カ ラ ム試 験 に用 い た土 壌 お よび 地
下 水 は 西 山 シル ト ・ロー ム と西 山地 下 水(UN)であ っ たaカ ラム は10個のす り合 せ ガ ラス
セ グ メ ン ト(φ ニ20凪臥H=10㎜)を 連 結 し 溶 液 がす り合 せ 部 よ り漏 れ な い こ と を確 認
*8m。1硝 酸 液 中 で 保 存 したPu溶 液50贋1を現 場 で採 取 した102地 下 水 に希 釈 した 。







表3-3土 壌 の 物 理 化 学 的 特 徴 と 地 下 水 水 質
土 塩
試 料
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一 存 在 せず
HellhaUoysite(ハ ロ イ サ イ.ト)




Cristcristobalite(ク リ ス トバ ル 石,珪 酸 鉱 物 の 一 種)
Tridtridyeite(鱗 珪 石)
He皿+llm;hematite十ilmenite(赤鉄 鉱+チ タ ン 鉄 鉱)
後 、 こ の ガ ラス カ ラム 内 に シル ト質 ロー ム(33・29)を空 隙 率0・53で一 様 に充 填 した ・ 作
成 した充 填 土 壌 カ ラム の 土 柱 高 さ は86mmであ っ た ・ こ の土 壌 カ ラム に ・239Pu溶液(pH
=7.85、100pCi/腫1)を0.14■1/且in(通水 速 度0.084cn/畳in)で総 量 流 出 量 が3000聖1
に な る まで 通 水 した 。 通 水 終 了後,土 壌 カ ラ ム は 、10個の セ グ メ ン トに分 割 し各 セ グ メ
ン ト中 の土 壌 に 吸着 さ れ た239Pu濃 度(pCi/g)をz39Puの放 出 す る γ線(129.3kev)
を低 バ ヅク グ ラ ン ドGeγ線 波 高 分 析 器(ORTEC社)を 用 い て 測 定 した 。
z39Puの地 中移 行 時 に土 壌 中 に 含 まれ る微 細 粒 子(<0 .15mm)と地 下 水 中 の懸 濁物
質(<0.45μmm)の い つ れ が重 要 な働 き をす るか検 討す る 目的 で 表3-4に 示 す4種 類 の
カ ラム(A、B、C、D)試 験 を行 っ た 。試 験 に用 い た 土 壌 は,原 研 東 海 で 採 取 した オ
リジナル 砂 質 土 と、 その 砂 質 土 よ り0.15既以下 の粒 子 をふ る い に よ って 分 別 しさ ら に蒸
留 水 で 十 分 に洗 い シル トお よび 粘 土 分 を除去 した 調 整 砂 で あ る 。 ま た実 験 に用 い た地 下
水 は、 原 研 東 海 研 で 採 取 した未 調 整 地 下 水(UT)とそ の 地 下 水 を0.45μmのメ ン ブ ラ ン フ
ィル ター で 濾 過 し懸 濁 物 質 を除 去 した 調 整 地 下 水 で あ る 。土 壌 カ ラ ム は 、各 土 壌 を空 隙
率0.35とな る よ う に充 填 した 。各 カ ラム はz39Pu溶液 を流 す 前 に 、調 整 地 下 水 を48時間
表3-4土 壌 プ ル ト ニ ウ ム の 地 中 移 動 実 験 条 件
カラム 嵐 カラムに充填した土壌の種麺
巴
プ ル ト ニ ウ ム 溶 液.邑 カラム洗浄に用いた地下水 備 考
A 未 調 整 砂 質 土 未調整地下水にプルトニウム
を加えて作成
調 整 地 下 水
ll





調 整 地 下 水
C 未 調 整 砂 質 土 調整地下水 にプルトニウムを
加えて作成 噂
調 整 地 下 水 2次分配係数測定網
D 調 整 砂 質 土 謂整地下 水 にプル トニ ウム を
加えて作成 ・3
調 整 地 下 水 2次分淫係数測定
l
l
宰1;プ ル トニ ウム溶液 盈よ15℃pH雷7.85で50日間養生
s2;調 整 砂質土 は.0.15m以下 の粒径分 を除去 して作成
*3;原 研(東 海研)構 内 の地下5mよ り採 水 した地下水 をメンブラ ンフ ィルター(孔 径0.e5μfi)で炉過 して懸濯物質 を除去 して作成
零4;カ ラムか らのプル トニウム捺 出液を用 いて新鮮 は未調整砂質土を用 いて2次 分瓦係数を測定
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通水 しコ ンデ ィ シ ョニ ン グ を行 っ た 。239Pu溶液(239Pu添 加 後pH=7.85、15℃で50
日間 養 生)を0.14m1/皿inで総 流 出 量 が1000mlとな る ま で 通 水 後 、239Puを含 ま な い調
整 地 下 水2000mlを0.14m1/皿inで流 しカ ラ ム を洗 浄 した 。試 験 終 了 後 、10個の ガ ラス セ
グ メ ン トの 土 壌 を低 バ ッ クグ ラ ウ ドGeγ線 波 高 分 析 器 に よ っ て γ線 計 測 を行 い土 壌 カ ラ
ム 内 のz39Puの吸 着 濃 度 分 布 を決 定 した 。
前 述 の カ ラ ム試 験 の 際 、 カ ラムCお よびDか らの流 出 液 中 に か な りの239Puの存 在 が
明 らか とな っ た ので 、 それ ら流 出 液(500ml)と砂 質 土(5g)を 用 い てバ ッチ 法 に よ っ て
2次 分 配 係 数*(Sec。ndaryDistributionCoefficients)を測 定 した 。 手 順 等 は、 前 述
の手 法 に従 っ た 。
z39Puの溶 液 中(カ ラムC
,Dへ 通 水 した オ リジナ ル239Pu溶 液 、 カ ラムCお よ び
Dか らの流 出液 、 な らび に2次 分 配 係 数 測 定**後の平 衡 溶 液)の 化 学 形 態(酸 化 状 態 等)
を決 定 す る 目的 で 、Bondietti(50)等が用 い た手 法(TTA一 キ シ レン抽 出 、 メチ ル ・イ
ソ ・ブ チル ・ケ トン抽 出 お よびZr(10。)。共 沈)に よ って 酸 化(V+V【価)、 還 元(皿+IV
価)お よ び ポ リマ ー23SPuの 分 離 を行 っ た 。 分 離 操 作 の流 れ を図3-14に示 す(。7)。同 時
に分 離 さ れ るPuの 酸 化 状 態 を図 中 に示 す 。
3.3.3結果 と考 察
(1)Pu(IV)の分 配 係 数 と溶 液pH
砂 質 土 とシル トロー ム に対 す るPu(IV)の分 配 係 数(kd)をpH1.0～9.0の範 囲 で バ
ッチ 法 に よ っ て測 定 した 。pH>9.0では 、kdの正 確 な測 定 は 、 コ ロ イ ド物 質 の 形 成 の
た め に 困難 で あ る 。一 般 に、 シル ト質 ロー ム に対 す るPu(IV)の 分 配 係 数 は 、 砂 質
土 に対 す る も の よ りもpH1.0～9.0の範 囲で は1桁 大 き な値 で あ っ た 。
砂 質 土 お よび シル トロー ム に対 す る分 配 係 数 は 、 図3-15に示 す よ うにpH>6.0で は
急 激 に増 大 し、 いず れ も104以 上 の お お きな 値 に達 して お り土 壌 に強 く吸着 され る傾
*2次 分配係数:こ こでは、カ ラムC,Dか らの流 出液 を用 いてバ ッチ法 にて測定
した分配係 数 を2次 分配係数 と して定義 し、以降2次 分配係 数 と
呼ぶ ことにす る。
**2次 分配係数測定平衡溶液:こ こでは。前 述のバ ッチ法 による2次 分配係 数測定
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図3-15pHと プル トニ ウム(IV価)の 分配 係数 の関係
(●;西 山 シル ト質 ローム,▲;砂 質土)
向が見 られ る。 この傾向は、す でに多 くの研究者(43'5■)によって確認 されて きた こ
とであ る。 この結果 のみ か ら判 断す る と、浅層地中 に漏洩 したプル トニ ウムは容易 に
土壌表面 に吸着保持 され る ことにな り、プル トニウムは地中 を移動 しない と結論づ け
ることが可能 かも しれない。 しか し一方 で は、 プル トニ ウムの一 部が地 中 を地下水 と
同 じ速度 で移動 して いる とい う事実 も確 認 されて いる(47)。したがって、 このバ ッチ
試験 の結果 だ けで はプル トニ ウム が浅層 地 中環境 内で移 動性 の高 いもの か、移動性 の
低 い(im皿。bile)ものか とい う判 断はっ け られ ない。
(2)地下水環境 内での移動性 の高 いプル トニ ウムと移動性 の低 いプル トニ ウム
前述の よ うに中性pH領域 では、 シル ト ・ローム に対す るバ ッチ法 で求 め た分配係
数 は、 きわ めて大 きなもの となった。シル ト・ローム を使 ったカ ラム法で は、破過 曲
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練(Breakthroughcurve)を得 るまで には至 らな かっ たので、カ ラム内の プル トニ ウ
ムの吸着濃 度分 布 を測定 し、 カラム上端(Pu溶 液流入 端)の 土壌 と流入Pu溶 液 とは
吸着平衡 に達 して いるもの と考 え、上端 土壌中 のPu吸着濃度9巳axでも って、各セ グ
メン ト中のPu吸着濃度9を 規格化 し 濃度9/9maxを縦 軸に と り、横 軸 に深度 をと り
プ ロッ トした。得 られたPu濃 度吸着分布 に2.3.3節で述 べたの と同 じ一次元移流拡散
方程式 を定 濃度条件の下で解 いて得 られた解析 解
乱 一e〔erf・(鰐)+・ ・p(器)erf・(チ 蓑)〕
(3-2)
こ こ にDt=D/RDは 拡 散 係 数
V=U/RUは 地 下 水 流 速
Zは 土 壌 深 度
Rは 遅 延 係 数
で 予 測 した 理 論 吸 着 分 布 曲繰 を フィ ッテ ィ ン グ させ 最 適 な大 き さ の遅 延 係 数Rを 推 定
した(図3-16参 照)。 こ の推 定 に よ っ て得 られ たRを 用 いて 次 式
1-f ・ρ ・kd(3-3)R=1十
f
に よっ て 分 配 係 数kdを推 定 した 。今 の場 合 図3-16よ りR=20000であ る の で実 測 した
f=0.528ρ=2.59を式(3-3)に代 入 す る とkd=8600(ml/g)とな る 。 この値 は 、 バ ッ
チ法 に よ っ て測 定 され た 悟 と も ほぼ 一 致 して い る。 一 方 こ の シル ト ・ロー ム に対 し、
フォ ール ア ウ トプル トニ ウム の 移 行 分 布 よ りフィ ー ル ドで 測 定 され た プル トニ ウム の
分 配 係 数 は860(ml/g)と1桁小 さ な値 で あ り、 これ はNelson(5z)によ っ て説 明 され て
い る よ う に 、 プル トニ ウム の 酸 化 状 態 の違 い等 を含 め た化 学 形 態 の違 い に よ るも の と
解釈 され る 。
カ ラム 内で の プル トニ ウム の 分 布 を見 る と、 高 濃 度 領 域 が カ ラム の 上 層 部 に存 在 し、
希 薄 濃 度 領 域 が カ ラム の終 端 に まで 拡 っ て い る。 また カ ラム に供 給 した全 プル トニ ウ
ム の 内0.1%は,土 壌 に吸 着 さ れ る こ と な く流 出液 中 に流 出 して い る。 一 方 、 長 崎 の
フオ ー ル ア ウ トプル トニ ウ ム の場 合 に も、 全 降 下 プ ル トニ ウム の97%は 、 地 表 よ り
0.3mの深 さ の シル ト質 ロー ム土 中 に 保 持 され て い た が 、 残 りの3%は 希 薄 濃 度 で2.25
～6.5mの深 度 に に あ る 基 盤 岩 上 ま で浸 透 拡 散 して お り、 一 部 は周 辺 地 下 水 中 に0.65±
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0.013fCi/1濃度で流 出 してい る。 これ らの室内実験 お よび フィール ド調 査 の結 果 を
合 せて考 える と、地中では移動性 の高いプル トニ ウム(m。bileplut。nium)がわず か
では ある が生 じる可能 がある ことを示唆 して いる。
(3)プル トニ ウムの地 中移行 における土壌微 細粒子 と地下水 中懸濁物 の影響
・・9Puを含 む地 下水 と して未調 整地下 水、調整地下水 お よびz39Puの吸着体 と して
未調整砂質土 ・調整砂質 土 を表3-4に示 す実験条件 で組 合せ4種 の239Pu移行 カ ラ4
試験 を行 った。各 カ ラム内 のz39Puの吸着分布 を図3-17に示す 。 この実験結 果 によれ
ば、 カラムA,Bの 流入端 でPuは 大 き く吸着 され 、流 出端 に向か うにつれ て、急 激
にPu吸着濃 度は減少 し、流 出液 中Pu濃度 は小 さい。一方 、 カラムC,Dで は、流入
端でのPu吸 着量 は、A,Bに 比べ半分以 下で、流出端 に向 かって徐 々に減少 してい
るが、その流 出端 での吸着 濃度は、A,Bと ほぼ同程度で 、カ ラムで吸着 され なかっ
たPuは 流 出液 中 に存在 し、その濃度 は、A,Bよ りも2倍 以 上高 い結果 となって い




















図3-16西 山 シル ト質 ロー ムカ ラム内 のプル トニ ウム の吸 着 曲線

























砂質土壌力 ラムでのプル トニウム移動に及ぼす微細土壌粒子 と
地下水中懸濁物質 の影響(実 験条件 は表3-4参 照)
10
か ら整理 してみ ると、 プル トニ ウムの地 中移行 に影響 を与 える程度 の大 きさでは 、地
下水 中懸濁物(Suspendedmatter)の影 響 が大 きいこと を示 唆 してい る。
カ ラムA、Bで の吸着 分布で は、図3-16に示す ように最高濃度 はカラム上端 よ り1
cm深さにピークがある。 これは、Pu溶 液通水後Puを 含 まない地下水 でカ ラム を洗浄
したこ とに よ りカラム最上端 にあ ったPu高濃度吸着帯(懸 濁物>0.45μ函)に吸着 さ
れた り、 それ らを核 と して ポ リマ ー化 したPu)が 、下方 に流下 した ことによ るもの
と思 われ る。一方 、カ ラムCで は、Pu溶液通水 後Puを 含 まない地下水 でカラム を洗
浄す る ことによ りPuの 高濃度帯 が下方 に移 動 して い るが、 カラムA、Bほ どカ ラム
上端 との濃度差 は顕著 ではな い。 これは、カ ラムCに 含 まれ ている徴細載子(<0.155
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mm)に吸着 されて いるPuが微細粒子 の流下 に伴 って 下方 へ移動 したもの と思われ る・
また、 カ ラムDで はこのよ うな傾向は一切見 られな かった。 これ らカ ラムA、B・C・
D内 のPu濃 度分布結果 を総合 的 に判断す る と.イ オ ン交換以外 に地下水 中に含 まれ
る懸濁物質 に吸着 され たPu、あ るいはそれ らを核 と してポ リマ ー化 したPuが 、土壌
粒子間隙間 で捕捉 された り沈着す る ことによ り、土壌 中でのPuの 移 動性 は著 しく小
さくな る。一方 、懸 濁物質 を含 まない地下 水中で は、Puの 懸濁物質 く の吸着 やポ リ
マ ー化 は小 さ く、 その分 だ けPuの 土壌 中での捕捉 の割 合は小 さ くな り移動性 は高 く
なるもの と考 え られ る。 これ らの傾 向は、プル トニ ウムの低濃度吸着 帯 の広 が り方 の
違い に大 き く反映 されてい る。 さ らに、カ ラム流出液 中 に含 まれ る流 出プル トニ ウム
濃度 は、地下水 中懸 濁物質 を除去 した調整地 下水の場合 の方 が、未 調整地下水 の場合
よ りも約2倍 以上高 い結果 を与えて いる。プル トニ ウム を含む カラムC、Dか らの流
出液 と微細粒子 を含 んだ未調整砂質土 を用 いてプル トニ ウムの2次 分配 係数 を測 定 し
た。カ ラムC流 出液 を用 いた場合 には、砂質 土 に対す る分 配係数 は93皿1/g(pH=7.8)
で あ り、 カ ラムD流 出液 を用 いた場 合、同 じ砂質土 に対す る分配係数 は63ml/g(pH=
8.0)であった。 これ らの結果は 、未調整地下水 で作 ったz39Pu溶液 を用 いて同 じ砂
質土 に対 し測定 され た分配係数(5×103皿1/gpH8.0)よりも50～100倍小 さなも ので
あった。 この ことは、 プル トニ ウムは地 中移動中 に移動性 の高 いプル トニウム が吸着
性 の高 いプル トニ ウムか ら分離 されて他 のプル トニウム よ りも速 く移動 す る こと、っ
ま り移動性 の高 いプル トニ ウム が地 中環境内で生 じる ことを示唆 してい る。
移動性 の高 いプル トニ ウムの化学 形態 をTTA一 キシ レンあるいは メチル ・イ ソブ
チル ・ケ トン抽 出およびZr(10、)。共沈法 によって分離 し調 べた結果 を図3-18に示す 。
カラムc、Dへ 供給 した調整地 下水で造っ たz39Pu原液(62pci/ml、pH=7～8で50日
養生)中 の239Puの60%は、ポ リマー状 のプル トニ ウムで あ り、残 り23%と17%の各
々が還元状態 プル トニ ウムPu(m+Iv価)と 酸化状態 プル トニ ウムPu(v+vr価)
で あった.ま たカラムcか らの流 出液(18.4pci/ml)中の プル トニ ウムは、90%がPu
(皿+IV価)で10%がPu(V+VI価)であった。カ ラムDか らの流出液(22・7Pci/ml)
中の プル トニ ウムの94%がPu(皿+W価)で あ り、残 り6%がPu(V+V【価)で あ
った.さ らに、カラムC、Dか らの流 出液 を使 った2次 分 配係数測定後 の吸着平衡液



































































図3-18プ ル トニ ウム溶液中 のプル トニウムの酸化 還元状 態
Original;プル トニウム原液,EffluentC;カラムCの 流出液,
Post-So1;カラムCお よび カ ラムDの 流 出液 と新 鮮 な砂質土 を
用 いて バ ッチ滋 にて2次 分配係 数 を測定 した後 の上 澄溶 液
,
EffluentD;カラムDの 流 出 液,
Pu(Re);還元 状,Pu(ox);酸化 状 態Pu,Poly;ポ リマ ーPu
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D流 出液中 プル トニウムの89%がPu(皿+W価)残 り11%がPu(V+VI価)であ っ
た。
プル トニウムは、pH中性 領域で は ポ リマー化 が進行 し、生成 したポ リマー状 のプ
ル トニウムは地 中移動 中に容易 に土壌 に吸着 し液相 よ り除去 され る。また、従 来酸化
状態Pu(V+W価)は 還元状態Pu(皿+IV価)に比 べ移動性 が高 い とBondittie(50)
やNelson(42)によって報告 されて きたが、今 回の実 験結果 か らは必 ず しもPu(V+
V【価)がPu(皿+IV価)よ りも移動性 が高 い とい う確認 は出来な かった 。 む しろ.
地 中環境内でのプル トニ ウムの移動性 の大 きさに重大 な影響 を与 える因子 と しては、
地下水中 に懸濁 して いる物質で ある との結論 を得 た。
3.3.4結論
一連 の室内実験 を通 じ.以 下 の結論 を得 た。
(1)砂質土 お よびシル ト ・ローム土壌 に対す るPu(IV価)の分 配係数 は、溶液 のpH>
6の場 合、急激 に大 き くな り10㌔1/gを越 える。その原 因 と しては、水 酸化 物等 との
共沈 やプル トニ ウム ・ポ リマーの形成 によ ると考 え られ る。
(2)シル ト ・ローム に対す る分配係 数の大 きさは、バ ッチ法で測定 されたもの とカ ラム
法で推定 された もの とは きわめてよい一致 を見 た。カ ラムへ供給 された239Puのほ と
ん どは土壌 カラムの上層部分 に吸着 されてお り、希 薄濃度 のz39Puがカ ラム端 に まで
広 が り、一部は流 出液中に流 出 していた。 これ らの結 果 は、室 内実験 の ように小規模
な模擬地 中環境内でも移動性 の高 い プル トニ ウム(m。bileplut。nium)の分離 が生 じる
ことを示唆 して いる。
(3)室内実験で測定 され たプル トニ ウムの分配係数 は.フ ォール ア ウ トプル トニ ウムを
活用 して フィール ドで測定 されたプル トニ ウムの分配係数 よ りも1桁 大 きなもので あ
った。 この違 いは、 プル トニ ウム の化学形の違 いやポ リマー化 の違 いに よるも の と考
え られ る。
(4)プル トニウムの地 中移行 に大 きな影響 を与 える因子 と して は、土 壌中微細粒子 よ り
も地下水 中の溶存懸濁物質 であ ることが明 らか となった 。
(5)地中移行 中に少量 ではあるが移 動性の高 いプル トニ ウムが生成 され、 それ らの分配
係数 は、通常 のプル トニ ウムの分 配係数の1/100以下 で あった。 これ ら移動性 の高 い
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プル トニ ウムは、地中移行 時 に移動性 の低 い プル トニ ウムか ら分離 され、遠 くまで容
易 に地下水 によって輸送 され る危 険性 を含 んで いる。
3.4フィ ール ドに お け る プル トニ ウム の 移 動 性
3.4.1研究 の背 景 と 目的
プル トニ ウム の 環 境 条 件 下 で の 存 在 状 態 を 図2-17に示 したpH-Ehダ イ ヤ グ ラ ム を基
にPuの 存 在 状 態 を推 定 す る と、 通 気層 を含 む 浅 層 地 下 水 環 境(酸 化)条 件 下 で は 、
PuO、'(Pu(V)価)と して 存 在 す る も の と考 え られ て い る.実 際Rai等 ⊂5a)はPuO、
あ る い はPu(OH)。 と蒸 留 水 を接 触 させ て 調 べ た 結 果 、 大 部 分 の液 相 中 の溶 存 種 はPu
(V)であ る と確 認 した 。 さ らに 、Nelson等(s2)によれ ば 、Pu(V+W)の 分 配 係 数 は 、
(Pu(V+W)の そ れ よ りも1/100～1/1000程小 さ く地 中で のPu(V+W)の 移 動 性 は
高 い と述 べ て い る 。 しか し、Pu(V+V【)の 分 配 係数 で す らそ の大 き さは.103～
104(皿1/g)で、 他 核 種 に比 べ や は り一 般 にPuの 環 境 中 で の移 動 性 は小 さい と い え よ
う。 しか しな が ら天 然 に存 在 す る有 機 物 とPuは 錯 体 を形 成 し移 動 性 が高 くな る こ とも
報 告 され て い る(54-s6)。これ らの こ と を考 慮 しな が ら前 章2.3.3と前 節3.3の 結 果 を眺
め る と、 前 章2.3.3では 、 フォ ール ア ウ トPuの 通 気層 内 で の分 布 をも と にPuの 大 部 分
(90～97%)が地 表 面 近 傍(～50c凪以浅)に 保 持 され て い る が、 わず か で は あ る が 残 り
の3～10%程 度 のPuが 、 これ らPuよ りも速 く地 中 を移 動 して い る こ と を述 べ た 。 また 、
前 箆3.3では 、Pu(Vi)を用 い た トレ ーサ実 験 に お いてPu(V【)が きわ め て 大 き な分 配
係数 を持 ち 、地 下 水 中 に懸 濁 物 質 が 含 まれ て い る よ うな実 際 の 一 般 的 環境 条 件 下 で は 、
Puの 移 動 性 は著 しく小 さ くな る こ と が判 っ た が、 この トレ ーサ 試 験 にお い て も、 わ ず
かな量 のPu(1%未 満)が 、 カ ラ ム か らの流 出 液 中 に存 在 し、 こ れ ら流 出液 中 のPuの
分 配 係 数 はPu(W)の そ れ よ りも1/100ほど小 さ な も の で あ っ た 。 これ らの 結 果 は 、移
動 性 の高 い プル トニ ウム(mobileplutonium)の存 在 を示 唆 して い る。 一 方 、 室 内実 験 に
お い て移 動 性 の高 い プル トニ ウム の存 在 は,他 に もSherman等(49)によっ て 花 嵐岩 中 で
の プル トニ ウム 、 ア メ リシ ウム の 移 動 実 験 に よ っ て も示 唆 され て い る 。 ま た 、 フィ ー ル
ドで はSherman等(57)の調 査 に よ れ ば 、LosAlamosとChalkRiverの放 射 性 廃 棄 物 処
分 場 で処 分 され た プル トニ ウ ム の 約1%が 他 よ りも速 く地 中 を移 動 して い る と 報 告 さ
れ て い る 。Olsen等(46)は、 オ ー ク リッ ジ の液 体 廃 棄 物 処 分 施 設 周 辺 の地 下 水 や 土 壌 申
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に プル トニ ウム を含 む ア ク チ ナ イ ド元 素 が数 多 く見 出 され 、 そ れ らの一 部 は 土 壌 に含 ま
れ る有 機 物 、 と りわ け高 分 子 の 腐 植 物 と結 合 し溶 存 体 を形 成 して い る と報告 して い る。
これ らの多 くは、 人 工 キ レー ト剤 等 化 学 物 質 と共 に処 分 さ れ た ケ ー ス も 多 く、 必 ず しも
自然 環 境 条 件 下 で の移 動 性 の高 い プル トニ ウム生 成 の 主 因 とば か りは 、 言 い き れ な い 面
も あ る 。一 方 、 底 質 内で の プル トニ ウ ム の移 動 性 につ いて は 、 そ の 多 くが、 海 洋 の 底 質
内 で の鉛 直分 布 を基 に論 じ られ て い る 。 これ らの研 究 の 中で は 、 プル トニ ウム の 移 動 性
にっ い て は 、多 くの研 究 者(K。ide等(58)、CarpenterandBeasley〔4s)、Astonand
Stanners(s9)、Beasleyet.al.(60)、Scottetal.(6■))が、 プル トニ ウム の 移 動 性 は 、
酸 化 還 元 条 件 の変 化 に よっ て も無 視 で き るほ ど小 さ い と述 べ て い る 。逆 にLivingston等
(5z)やB。wen等(6s)は、 プル トニ ウ ムは 底 質 中 で は移 動 性 が高 い と主 張 して い る 。 ま た 、
その 中 間 的 立 場 と してSantschi(64)やC。chran(65)は、 プル トニ ウム は平 均 的 に は移 動
性 は 低 い が、 ご くわ ず かな が ら移 動 性 の 高 い 部 分 が あ る と述 べ て い る 。以 上 の よ うに 、
環 境 中 の プル トニ ウ ム につ い て は そ の移 動 性 にっ いて は まだ 論 議 が尽 くさ れ て お らず 、
その 結 論 が 出 る には 至 っ て い な い 。本 節 で は 、 著 者 等 が行 っ た フ ォ ール ア ウ トプル トニ
ウム を対 象 と した フィ ール ド調 査 の 結果 か ら、 フィ ー ル ドに お け る プル トニ ウム の 移 動
性 にっ い て 見 解 を述 べ る。
3.4.2調査 地 点 と調 査 方 法
底 質 を対 象 と した 調査 は 、1945年原 爆 の 際 大量 の局 地 フォ ール ア ウ トが降 下 した 西 山
地 区 に あ る西 山 貯水 池(1904年竣 工)の3地 点SA(水 深2m)、SB(水 深10m)、SC
(水深30m)お よ び、 原 爆 フォ ール ア ウ トよ りも グ ロー バ ル フt一 ル ア ウ トの 影 響 を強
く受 け た長 崎 市 南 東 部 にあ る 、小 ケ倉 貯 水 池(1926年竣 工)のKA(水 深20m)に お い て
1982年11月～1984年10月に採 取 した(図2-18参照)。 未 撹 乱 底 質 コ アー の サ ン プ リン グ
方 法 は ・ ダ イバ ー を使 い ア ク リル パ イ プ(φ=38～81mm)を 静 か に底 質 中 に押 し込 み 、
上 部 をゴ ム栓 に よ っ て密 封 した あ と・乱 さな い よ う に抜 き取 り底 部 に底 質 の落 下 を防 ぐ
た め に キ ャ ップ をかぶ せ 船 上 に 引上 げ た ・採 取 した コア ー は 、実 験 室 に持 帰 り一10℃で
冷 凍 させ た後 ・所 定 の長 さ(1～3㎝)に 切 断 し、 含 水 量 お よび 底 質 重 量 を測 定 した 。
各 底 質 試 料 中 の239'z40Pu、■37Csおよ びz■OPbの濃 度 を測 定 し鉛 直 分 布 を調 べ た 。
一128一
3.4.3調査 結 果 と考 察
(1)フ ォ ー ル ア ウ ト239"z4ePu、■37Csおよびz■OPbの底 質 コ?一 内 で の 鉛 直 分 布
.西 山貯 水 池 底 質 コ ア ーSA、SB、SCお よ び 小 ケ 倉 貯 水 池底 質 コア ーKA内 の
z?9◎2gepu、 ■3マCs、の濃 度 分 布 を表3-5に示 す 。z39'z4"Puおよび ■3℃sの 濃 度 ピー
ク が コ ア ーSAで は底 質 表 面 か ら45～51(コの深 度 に.コ ア ーSBで は29～31cmの深 度 に、
コ ア ーSCで は24～26(mの深 度 に存 在 して お り、 この ピー ク が1945年の 長 崎原 爆 の 局 地
フォ ール ア ウ トに よ るも の と考 え られ る 。 そ の理 由は 、各 ピー クの239'24ePu/■37Cs
比 が 、0.12～1.30の範 囲 にあ り、 グ ローバ ル フォ ール ア ウ トの比0.01～0.02より著 しく
大 きい こ と、 お よび2■OPb測定 に よ る底質 堆積 速 度 か ら推 定 した 堆 積 年 代 とも ほ ぼ 一 致
して い る(図3-19)か らで あ る 。 一方 、小 ケ 倉 貯 水池 底 質 コア ーKAで は 、z39'240Pu
の ピー ク は あ ま り明 瞭 で な く、 そ れ とは対 照 的 に グ ロー バ ル フォール ア ウ トに起 因 す る
■37Csの大 きな ピー ク が深 度14～16(mに存 在 して い る。 ま た、KAコ ア ー の28～30cx深
度 に、 非 常 に小 さ い な が ら、z39'24aPuのピー ク が見 られ る 。 この 小 ピー クはz■OPb法
に よ って 推 定 した堆 積 年 代 か ら1945年頃 で 、 長 崎原 爆 の局 地 フォ ール ア ウ トの影 響 と考
え られ る 。 この小 ピー ク で は 、z39'z"ePu以外 に は、 ■37Csは検 出 され な い こ と か ら、
局 地 フ ォ ール ア ウ トの降 下 範 囲 は 、 気 候 条 件 等 に よ って きわ め て狭 い範 囲 に限 定 され 、
ホ ッ トス ポ ッ トで あ る 西 山 以 外 で は そ の 降 下 量 は 小 さ く、 そ の た め に 半 減 期 の長 い
z39"240Puは検 出 さ れ るが 、■3了Csは放 射 崩壊 に よっ て検 出 限 界以 下 に減 衰 して し ま
っ た も の と見 られ る 。KAコア ー に含 まれ るz39'z40Puの中 で 、1945年の原 爆 フォ ー ル ア
ウ トの 寄 与 を表3-5のz39'24DPu濃度 分 布 をも と に推 定 す る と、全z39'240Pu申の10%
程 度 で あ る 。
西 山 コ ア ーSAで は 、底 質 表 面 か ら30{コ深 さ まで の2■OPb濃度 が大 き く乱 れ ほ ぼ均 一
化 され て お り、期 待 され た グ ローバ ル フォー ル ア ウ ト■37Csのピー ク が見 出 さ れ な い こ
と か ら、 湖 底 で大 きな 混 合 現 象 が生 じた も の と考 え られ る 。一 般 に2■OPbの局 所 的 な 濃
度 の 均 一 が 、主 に 洪 水 等 の外 乱 に よ る こ とは知 られ て い る{56'67)、コア ーSAの 場 合
に この 大 き な2'OPbの乱 れ の原 因 と して は.コ ア ー採 取 の4ケ 月 前 の1982年7月の集 中
豪 雨(3時 間 で448N)に よ る大 洪 水 を あ げ る こ と がで き る 。 こ の時 期 の2■OPbの乱 れ
は 、 そ の程 度 の 差 こ そ あれ 他 の コァ ー に お い て も 同 様 にみ られ る こ とか ら、前 記 の洪 水
の 影 響 が底 質 中 に記 豫 保 存 さ れ る こ と を裏 付 け て い る ・
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(2)底 質 中 で の プル トニ ウム の移 動 性
底 質 中で の核 種 の移 動 に つ いて 論 じる際 、核 種 の 移 動 の大 き さ を表 わ す 指 標 と して.
底 質 の混 合 の大 き さ と 核 種 の 濃 度 勾 配 に よ る 分 子 拡 散 効 果 と を合 せ た 粒 子 混 合 係 数
(Particlemixingc。efficients)が用 い られ る。 一 般 に、 底 質 へ の 吸 着 性 の高 い核 種
(kdニ10sを超 え る■37Csや239'240Pu)の場 合 に は 、底 質 内 で の移 動 は 、 底 質 粒 子 そ の
も の の堆 積 時 の混 合 に よ っ て き ま り、 分 子 拡 散 は 無 視 で き る程 度 で あ る 。 コ アーSA、
SB、SCに は、 それ ぞ れ原 爆 フォ ー ル ア ウ トz39"2`OPuと■37Csのシ ャ ー プ な モ ノ ピ
ー ク が含 まれ て い る ので 、西 山貯 水 池 の底 部 で の 平 常 時 の粒 子 混 合 係 数 を野 崎(ss)が噴
火 湾 で の火 山噴 火 時 に放 出 され たパ ミス の堆 積 状 態 よ り粒 子 混 合 係 数 を求 め た の と同 一
手 法(拡 散 係 数 に対 す るCrank(69)の近 似 式)
σ=V-2-r)-F「『(3-4)
こ こに σ:拡 散 巾(㎝)
Dp:粒 子 混 合 係 数(■2/y)
t:経 過 時 間(y)
を使 って 、粒 子 混 合 係 数 を推 定 した 。 図3-20～3-22にSA、SB、SCコ ア ー 内 のPu
お よび ■37Cs原爆 ピ ー ク を基 に拡 散 巾 σとDpを 求 め た 関 係 を 図示 す る 。粒 子 混 合 係 数
は 、 コア ーSA,SB,SCに 対 し 各 々0.12、0.08、0.078αi/yであ り、Cochran等
(65)が海 洋 で 推 定 した 粒 子 混 合 係 数0 .03～0.4(㎡/yとあ ま り大 差 の な い結 果 とな っ た 。
239'z40Puの堆 積 後 の 底 質 内 で の 再 移 動 につ いて
、 こ こで 求 め たz39"240Puの分 子 拡 散
を考 慮 した粒 子 混 合 係 数 を用 い て 、 次 式 で表 され る拡 散 方 程 式 で 評 価 す る 。
免(・C)一 轟(・D・ 釜)一 涛(・ 五C)一 ・・C
(3-4)
こ こ にt=経 過 時 間(y)
c=底 質 中z39z40Pu濃 度(pCi/g)
Dp=粒 子 混 合 係 数(α 孟/y)
Z;底 質 表 面 か らの 底 質 層 内で の深 さ(ca)
A=底 質 堆 積 速 度(㎝/y)
ρ=底 質 の 乾 燥 み か け密 度(drySedimentg/α 置)
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図3-20 コァ ーSAに おける粒 子混合係数(Dp)の推定
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図3-21 コアーSBに お ける粒子混合係 数(Dp)の推定
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図3-22コ ア ーSCに おけ る粒子混合係 数(Dp)の推定
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コ ア ーSA、SB、SC内 のz39'24"Puの濃 度 分 布 を計 算 す る た め に、 粒 子 混 合 係 数
と して は 、 実 測 され たDp=0.07～0.12(㎡/y)、堆 積 速 度 と して は コ ア ーSAに 対 しA
ニ1.32(㎝!y)、 コア ・ー-SBに対 しAニ0.73(c皿/y)、コ ア ーSCに 対 しA=0.7(㎝/y)を
用 い る 。z39"z""Puの降 下 量 と降 下 時期 と して は 、 西 山 と小 江 原 の 陸 上 土 壌 中 の 全 降 下
z3s◇z40Pu量を比 較 す る(西 山=5.91pCユ/㎡、小 江 原=0.18pCi/αi)ことに よ り1945年
に降 下 した原 爆 フォ ー ル ア ウ トの寄 与 率 は底 質 中 の 全 プル トニ ウム の97%.ま た 、 グ ロ
ー バ ル フォ ール ア ウ トに よっ て 与 え られ た寄 与 率 は底 質 中 の全 プル トニ ウ ム の3%で あ
る と推 定 した 。 また 議 論 を簡 単 にす るた め に グ ローバ ル フォー ル ア ウ トの 降 下 時 期 は
1963年に全 量 が降 下 した も の と考 え て 、 イ ン プ ッ トした 。
コア ーSA、SB、SC内 の実 測 したz39'z40Pu濃度 分 布 と、 計 算 に よ っ て 解 析 的 に
求 め たz39+7-4DPuの分 布 を図3-23～3-25に示 す 。 こ の結 果 を見 る と、 各 コ ア ー 内 で の
239"240Puの分 布 形 状 は
、実 測 お よび 解析 結 果 と も比 較 的 良 く一 致 して い る 。但 し、 コ
ア ー-SAのZ=0～30㎝ とSBのZ=0～16㎝ で は 、 実 測 結 果 と解 析 結 果 との 間 に 大 き










図3-23底 質 コ ア ーSAに お け る フ ォ ール ア ウ ト239'ZAOPu分布 と理 論 分 布 曲 線


























































図3-25底 質 コア ーSCに お け る フォ ール ア ウ トz39"240Pu分布 と理 論分 布 曲 線
(Dp;粒子混 合係数)
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ニ36～44)とSC(Z=30～34)の1945年の原 爆 ピー ク よ り深 い位 置 に含 まれ る239+z40Pu
は 、 解 析 の結 果 、 粒 子 混 合 とz39"24DPuの分 子 拡 散 に よ る影 響 範 囲 に含 ま れ て い る ・ し
た が って コ ア ーSB、SCで は、 採 取 した コア ー の長 さ が不 十 分 で あ っ た た め に、 移 動
性 の 高 いz39"z40Puの存 在 は 確 認 さ れ な か っ た 。 一 方.コ ア ーSAの 深 さ(Z=65～90
㎝)に 含 まれ るz39'240Puは、 粒 子 混 合 と分 子 拡 散 の 影 響 範 囲 を超 え てz39'z40Puが移
動 して お り、 移 動 性 の高 い プル トニ ウム の存 在 を示 唆 して い る 。特 に拡 散 範 囲 を超 え て
239'240Puが検 出 さ れ た深 度 で は 、 移 動 性 の小 さ い ■37Csは全 く検 出 され て お らず 、 生
物 あ る い は物 理 的 な要 因 に よ る混 合 や拡 散 に よ る影 響 と考 え る こ とは 困 難 で あ る 。 この
結 果 を基 に.移 動 性 の 高 いz39+240Puの割 合 を推 定 す る と、 そ れ は 、 控 え 目に見 積 っ て
も 全 降 下 プル トニ ウム の約10%程 度 と思 わ れ る 。
3.4.4結論
貯 水 池 底 質 内 の フ ォー ル ア ウ トz39"z40Pu、'37Csおよび2■OPbの濃 度 分 布 を調 査 す
る こ と に よ り以 下 の 結 論 を得 た 。
(1)底質 内 で は 、外 的 な大 きな混 合 がな けれ ば 、 フォー ル ア ウ ト核 種 の降 下 履 歴 が ほぼ
完 全 に残 さ れ て い る場 合 も あ る。
(2)底質 中 の2■OPbの鉛 直分 布 を見 る こ と に よ り過 去 の洪 水 の影 響 等 を知 る こ と がで き
る 。
(3)z39"z40Puに対 す る底 質 粒 子 混 合 係 数Dpと して は 、 洪 水 等 の大 きな外 乱 が な け れ
ば0.07～0.12(㎡/yときわ め て 小 さ くこれ は、 海 洋 底 で の 粒 子 混 合 係 数 の 大 き さ と同
程 度 で あ る 。
(4)底質 中 に降 下 堆 積 した フォ ール ア ウ ト239'240Puの内 で10%は 、 移 動 性 の高 い プル
トニ ウ ム に な る可 能 性 が あ る 。一一方 、■37Csにっ いて は淡 水 環 境 中で は そ の移 動 性
は きわ め て低 く、 フォ ール ア ウ トの 降下 履 歴 を知 る上 で最 適 の 指 標 とな る。
3.5まとめ
本 章 で は 、 放 射 性 核 種(60Co、z39'z40Pu)の環 境 条 件 と移 動 性 にっ い て 室 内実 験
お よびz39"z40Puにつ い て は、 フォ ール ア ウ トz39'z40Puの環 境(陸 上 土 壌 、 お よび 底
質)中 で の 降下 後 の再 分 布 を調 査 す る こ と に よ り フィ ー ル ド条 件 下 で の 移 動 性 に っ いて
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検討 した。
3.2節では、50Coの移動性 につ いて、塩分濃度(海 水 と淡水環境)の 違い と 酸化還
元条件(嫌 気 ・好気条 件)の 違 い、底質 の種類(有 機質 の多少)と 底 質の相互作用 時間
を変化 させ て調 べた。 その結果 、60Coの移動性 に大 き く影響 を与え る環 境条件 と して
は、液相 の塩分濃度 と酸化還元条件 であ ることがわ かった 。特 に嫌 気条件 下で海水環境
下で、60Coの移動 能 が最 も大 き くなった。
3.3節では、z39Puの移動性 につ いて室 内実験 を通 じて検討 した結果、z39Puの移 動
性 に大 き く影響 を与 えるのは従 来 よ り述べ られ てきた酸化 還元条件 に加 えて、地下水 中
に含 まれ る懸濁物質 の量 による ことが明 らか となった。 また移 動性の高 い239Puは地 中
移動 中に若干生成 される ことが確 認 され た。
3.4節で は、実際 に フィール ド条件下で移動性 の高 いz39'z"OPuの存在 が確認 され た。
その割合は、全降下 フォール ア ウ ト239'240Puの約10%である。
放射性核種の移動性 に大 き く影響 を与え る環境条件 と して は、核種 をと りまく環 境中
















































































































井 上 頼 輝 、 森 択 真 輔 、 馬 原 保 典 、1975、"通 気 層 に お け る 放 射 性 核 種 の 移 動(1)",
























































































































































本研究(■》では 主 に低 レベル放射性廃 棄物 を浅層地 中に処分 した際に周辺公衆 の受 ける
被曝腺量 を目下検討 されて いる処分 シナ リオ と処分施設 サイ ト条件 に沿って検討 した。 こ
こでは、検 討 に用 いた安全評価モ デル の概要 とケ ースス タデ ィ として実施 した評価条件 お
よび その評価結果 につ いて以下 に述 べ る。
原子力発電所 よ り発生す る濃縮廃液 ・廃樹脂の固化体 を主体 とす る低 レベル放射性廃棄
物は、1990年を 目途 に下北地 区に集 中貯 蔵 が開始 され る見通 しであ る。その後、貯蔵 か ら
陸地処分へ移行す るため には先 づ安全評 価手法 を開発 し、 その手法 によって評価 された結
果 の妥当性 が実証試験等 を通 じて確認 され る必要 があ る。
陸地処分 の安 全評価 を実施す るには、サイ ト条件等 のパ ラメー タ調査 に続いて
① 処分施設 および処分場 か らの核種漏 洩量の推定
② 漏 洩核 種の環境 内で の移行解析
③ 食物連 鎖 を通 じて の核種摂取量 の推定
④ 摂取核種 量 に基づ く被 暴繰量 の推定


























フ ー ドチ ェ ー ン
と被 曝 線 量
(会妻細 (敷地境界における安全評価)一 幡 線量)
図4-1安 全評価 フロー(断 面図)
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につ いては、すで に試験的海洋処分 のため の安全評価(2〕に用 い られた手法 な らび に 原子
炉施設設置 のため の安全審査指針(の等 に述べ られて いるもの と同 じであ り 評価手法 と し
て上記① ②に比べ研究 が進 んだ段 階 にあ ると考 え られ る。 ここで は、まだ十分 に研究 が進
んで いないが、陸地処分 の安全評価 では大 き く結 果 に影響 を与え ると考 え られ る漏 出核種
の環 境内移行 モデル の構成 を中心 に検討す る。
核 種の環境 内移行モ デル にっいて は、米 国では、NRC(")やEPA(s)を中心 に多 くの
モデル が検討 され提案 されてい る。 しか しなが ら、米 国で開発 され たモデル をその まま我
国 に適 用す る ことは、気候,地 質,生 活環境条件 の大 きな違 いによ り困難な面 があ る。 そ
こで米 国流 の考 え方 の中で我 国に適用 で きるものはそれ を採用 し,我 国固有 の条件 に合わ
せ て新た に構成す る必要 のあるモデル はそれ を新た に造 り加 え ることによ り、考慮す る必
要のあ る全て の核種移行経路 を網羅 した線量評価 が可能 とな るように評価 モデル の構成 を
図 る必要 がある。本研究 は、①我 国固有の気候 ・地質 ・生活環 境条件 に合 わせ た評価 モデ
ル の作成 と、我 国の陸地処分場 として考 え られ る一 般的なサ イ ト条 件 を仮定 したケー ス ・
ス タディの実施 を通 じて、評価モデル の安全性 を検 討す ることによ り陸地処分 の安 全性 を
論議す る際 の 目安 を得 るこ と、②実 際に環境 に放 出 され た放射性核 種 による人体影 響 を評
価す るケ ース ・スタデ ィと して1945年長 崎原爆 の際に大量 の フォ ール アウ ト ・プル トニウ
ムが降下蓄積 している長崎市西 山でプル トニ ウムか ら一般公衆 の受 ける影響 にっいて、本
評価 手法の適用 を計 り評価検討す る こと、 を目的 とす る。
4.2内部被 曝線 量評価モデル
4.2.1被曝線量 評価 の基本的考え方
我 国の低 レベル廃棄物陸地処分 の場 合、サイ ト条 件(地 下水位 が高 い、雨量 が多 い、地
層 が複雑 、人間生活環境 まで の距離 が短 い等)あ るい は社会 的条件(生 活様 式等)の 違 い
か ら、米 国等で実施 され てきた処分(6)(7)よりも一層安全性 を重視 し人工バ リヤ ー効 果 を
十分 に期待 した処 分 が実施 され るで あろ うと考 え られ る。それ と同時 に安全評価 自体 にも
きめ細 かな考察 が要求 され るこ とにな る。 この ような観点 か ら、表4-1(s'-5z)に整理 した
主 に米 国 において開発 されて きた評価 コー ドを眺め る とその多 くは.特 定 の選定 され た経
路 について のみ評価 が可能 なモデル が多 く、想定 され るすべて の経路 を網羅 した ものは少
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表4-1 環 境 経 路 と 被 曝 線 量 評 価 計 算 コ ー ド の 要 約
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ない。 さ らに我 国においては主要経路 の一 つ となると考 え られて いる海 ・淡 水産物経 路 に
対す る配慮 が十分 にな されて いる とは言い難 い。
この ような背景 を踏 まえ安全評価 の基本 的考え方 を整理 す ると以下 の ようにな る。
『経験 に基 づ く決定 経路 中心 の評価 でな く.現 時点 で考 え られ る全被 曝経 路 を網羅 で き
るよ う評価 モデルの構成 を図 り各経路 にっ いて概略評価 を行 い重要 な経路 を客観的 に選 定
す る。次に選定 され た重要 な経路 にっいて詳細 な解析 を実 施す る とい う2段 階評価 を行 う
必要 がある。』
4.2.2被曝線量評価 モデル構 成のため の前提条件
低 レベル放 射性廃棄物 の陸地処分施設 に雨水 の浸入 等 によ り施設 か ら放 射性物質 が環境
中へ漏 出す る場合 を想定 して、漏 出 した放射性物質 によって人 が受 ける線量 を評価す るモ
デル を構成す る。モデル の構成 に際 して、以 下の各 項 目を前提条件 と して設定 した。
① 雨水 の浸入等 によ り環境 へ漏 出す る放射性核種 による個人 線量 を評価 の対 象 にす
る。
② 汎 用性 のあ る評 価モデル とな るよ うあ らか じめ決定経 路 を想定せず 、 どの よ うな
条件 で どの経路 が決定経路 にな るかを評価で きるよ うな評価 モデル を構成す る。
③ 一本 評価モデルでは、人の外部被曝 にっ いて は評価 の対象外 とす る。
その他、モデル構成 に必要 な個 々の仮定 は、その都度 明記す るこ とにす る。
上述 の前提条件 を考慮 して、 図4-2のよ うな放射性核 種の移行経路 を想 定 した。放射 性
廃棄物 陸地 処分施設 か ら水 によって地 中環境 へ運 び出 された放射性核種 は図4-2の経 路 に
よ り、最 終的 には6経 路 か ら人体 に摂取 され るもの と考 えた。
以下 図4-2の各経路 に沿 った環境媒体毎 に放射性核 種 の移行量,濃 度等 を定式化 し、評
価 モデル を構成す ることにす る。
4.2.3被曝 線 量 評 価 モ デ ル の構 成
各 環 境 媒 体 中 で の核 種 移 行 モ デ ル の構 築 に関 して は.主 に次 の文 献 「発 電 用 軽 水 型 原 子
炉 施 設周 辺 の線 量 目標 値 に 対 す る評 価 指 針 にっ いて(3)」、 「NRC.ModelsforEvaluat-
ingtheTransportofRadionuclidesinGrounduater(s3)」、 「U.S.NRC,Regula-
toryGuide1.109(54)」、 「放 射 性 固 体 廃 棄 物 の 陸 地 保 管 施 設 の安 全 評 価 一被 曝 線 量 評 価 モ
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デル の構 成」{SS)、「使 用済み核燃料輸 送の安全評価 に関す る謂査 報告」(S6)に紹介 されて
いるモデル を参考 に検討 した。 表4-2に 本研究 で構 築 した評価モデル と参考 に した評価
モデルの違 いにっいて整理 した。以下 に本評価 モデルに含 まれ る個 々の環境媒体 モデル に
ついて記述す る。
(1)地中の核種移行
1)処 分 場 か らの漏出
① 漏 出の形態
処分場 か ら核種 が漏 出す る形態 と しては,以 下 の2っ の形態 がある.
a.洪 水等 によって,処 分場 が破壊 され,核 種 が瞬時 に表面土壌 に漏 出す る形態
b.通 常雨水 が処分場 内 に侵 入 し,核 種 が通気層 中へ 直接漏 出す る形態
② 漏出後 の核種移行
上記2っ の形態 が同時 に発生 しない と仮定 した場合,漏 出後の核種 は,概 ね以下
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注)*1;放 射 性 固体 廃 棄 物 の陸 地 保 管施 設 の安 全 評 価 一被 曝 線 量 評 価 モ デ ル の 構成(53⊃
*2;発 電 用 軽水 型 原 子 炉 施 設周 辺 の線 量 目標 値 に対 す る評 価 指針 にっ い て{3,
*3;使 用 済 み核 燃 料 輸 送 の 安 全 評 価 に 関す る調 査 報 告(s`)
*4;U.S.NRC,Regula七 〇ryGuide1.109〔5。⊃;NRC,M◎delsferEvaluatingtheTransp◎rtofRadionuclides
inGroundvatercs3};NUREG噂0782(4)とNUREG/CR-1963(の
の経 路 で 環 境 中 を移 行 す る 。
a.雨 水 に よ って 核 種 が直 接 通気 層 中 へ 漏 出す る場 合
この 場 合,核 種 は通 気 層 へ 漏 出 し,図4-2に 示 した 経 路 を移 行 して ゆ く。
b.洪 水 等 に よ って,核 種 が 表 面 土 壌 に瞬 時 に漏 出 した 場 合
この 場 合,表 面 土 壌 に 漏 出 した 核 種 は瞬 時 に吸 着 平 衡 に達 し,一 部 が表 面
土 壌 中 に残 留 し,未 吸 着 分 は 洪 水 と共 に,表 面 水 中 へ 瞬 時 に移 行 す る 。
表 面 水 へ 移 行 した核 種 は,図4-2に 示 した経 路 を移 行 して ゆ く。
一 方 ,表 面土 壌 に残 留 した核 種 は,そ の後 の 雨 水 に よ る通 気 層 へ の浸 透 も
し くは 表 面 水 の流 入 ま た は 大 気 拡 散 に よ り,毎 年 そ の一 部 が環 境 中 を移 行 し
て ゆ く。
2)表 面 土壌 中 核 種 吸 着 量
処 分 場 か ら表 面 土 壌 へ の核 種 漏 出 は,洪 水 等 に よ り処 分 場 が 破 壊 した場 合 に の
み発 生 す る と考 え る。 洪 水 等 に よ り核 種 が瞬 時 に表 面 土 壌 に運 ば れ.瞬 時 に吸 着
平 衡 に達 し、 未 吸 着 分 は 瞬 時 に表 面 水 中 に移 行 す る と仮定 した場 合 、 表 面 土 壌 に
残 留 す る核 種 量Mts〔Ci/y〕 お よび 表 面 水 中へ 移 行す る核 種 量tsMfa〔Ci







こ こで 、M:処 分場 か ら の漏 出核 種 量 〔Ci/y〕
frs:表 面土 壌 空 隙 率 〔 〕
ktss:飽 和条 件 下 で の表 面土 壌 の 分 配 係 数 〔㎡/kg〕
Qts:吸 着 に関 与 す る表 面 土 壌 の 体 積 〔㎡ 〕
To:有 効 時 間 〔y〕
QfL:洪 水 の水 量 〔㎡/y〕
ρts:表 面 土 壌 の真 密 度 〔kg/㎡〕
また,表 面 土 壌 中 の 核 種 濃 度qts〔Ci/kg〕 は 、式(4-3)で与 え られ る 。
qt・-Mt・・T・/{(1-ft・)・ρt・・Qt・}(4.3)
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3)表 面土壌 か らの移行量
表面土壌 に吸着 した核種 は、その後 の雨水 に よる通気層 への浸 透も しくは表面
水 への流入 また は大気拡散 によ り、 その一 部が毎 年環境 中へ移行 して ゆ く。
通気層 への移行量 をtsMas〔Ci/y〕、表面水 へ の流入量 をtsMfW〔Ci/
y〕,大 気拡散量 をtsMar〔Ci/y〕 および その年 の表面土壌 残留量 を
と した場合 、マスバ ランスは式(4-4)で示 され る。
Mts=tsMas+tsMfw+tsMar+Mt。s
(4-4)
表 面 水 へ移 行 す る雨 水 の割 合 をtsK～ 〔
は式(4-5)、式(4-6)で与 え られ る 。








AtS:表 面土壌 の面積 〔㎡〕
KtS:不 飽和条 件下での表面土壌 の分配 係数 〔㎡/kg〕
なお、大気拡散量tsMar〔C、/y〕 は式(4-30)で与 え られ る。
4)通 気層 中の核種 移行
通気層申 を核 種 が移行す るのは、処分場 か ら核種 が直接漏 出す る場 合 と、表 面
土壌 に吸着 した核種 が雨水 によ り浸透す る場合 とがあ る。
① 処分場 から直接 漏出す る場合
通気層 中の核種移行 に関す る一連の物性値等 が、通気層 中で一定 、地 下水 は
通層 中 をピス トン流 と して移動 しかっ核 種 が深 さ方向(Z方 向)の み に移 行 し、
瞬時 に吸着平衡 に達 す ると仮定 した場 合,通 気 層中 の収支式 は、式(4-7)～式
(4-10)で示 される。
∂CaDz∂2CaUz ∂Ca






こ こで 、Ca:通 気 層 液 相 核 種 濃 度 〔Ci/㎡ 〕
Dz:通 気 層 深 さ方 向拡 散 係 数 〔㎡/y〕
Ra:通 気 層 遅 延 定 数 〔 〕
Uz:通 気 層 浸 透 水 流 速 〔m/y〕
λ=崩 壊定 数 〔y'■〕
fa:通 気 層 空 隙 率 〔 〕
S:通 気 層 水 分 飽 和 度 〔 〕
ka:通 気 層 分 配 係 数 〔㎡/kg〕
ρa=通 気 層 真 密 度 〔kg/㎡〕
Dm:標 準 拡 散 係 数 〔m〕
Dd:分 子拡 散 係 数
な お、 通 気 層 液 相 初 期 濃 度Cao〔Ci/㎡ 〕 は 、 式(4-11)で与 え られ る 。
C・・-M/〔Ap・ ・R・{f・・S+(1一ノ・)・ρ。・k。}〕 … 一 ・・(4-11)
こ こで 、Aps:処 分 場 面 積 〔㎡ 〕
② 表 面 土 壌 に吸 着 した核 種 が 雨 水 に よ り浸 透 す る場 合
この場 合 も式(4-7)～式(4-10)が適 用 で き る 。但 し、式(4-11)の代 わ りに式
(4-12)を適 用 す る 。
Cao=tsMas/〔Aps・R・{∫aS+(ユー∫a)・ρa・ka}〕(4。12)
一157一
③ 帯 水 層 へ の核 種 移 行 量
通 気 層 底 面(Z=ZH)で の通 気 層 濃 度 をCa(ZH,t)と す る場 合 、 通 気
層 か ら帯 水層 へ の 核 種 移 行 量asMgw〔Ci/y〕 は式(4-13)で与 え られ る。
asMgw=豆・Aps・Ca(ZH・t)(4-13)
④ 通 気 層 核 種 濃 度 の解 析 解(1次 元 の場 合)
a.定 濃 度 連 続 漏 出
式(4-7)を式(4-14)～式(4。16)に示 す 条 件 の も と に解 い た場 合 、 解 析 解 は 式











b.定 濃 度 定 期 間 漏 出
式(4-7)を式(4-20)～式(4-23)に示 す 条件 の も とに 解 い た場 合 、解 析 解 は




















① 帯 水層中の核種移行 に関 す る物性値等 が帯水層 中で一 定、 かっ地下水 の流れ が













Dx:帯 水層流れ方 向拡散係数 〔㎡/y〕
Dy:帯 水 層水平方 向拡散係数 〔㎡/y〕
Dz:帯 水 層深 さ方 向拡散 係数 〔㎡/y〕
Rg:帯 水 層遅延定数 〔 〕
Ux:地 下 水流 速 〔m/y〕







ky=帯 水層 分配係数 〔㎡/kg〕
Zg:帯 水層厚 さ 〔m〕
② 帯水層 中核種 濃度
帯水層 中の核種 の挙動 を一 次元で考 え、 かっ通 気層 か ら帯水層 へ流入移行 す る
核種量asMgwが、帯水 層厚 さZgに均一 に分布す ると仮定 した場合 、解析解(53)
は式(4-29)
{。」 塗(・一。)}2
蛭 歳 ラ1¥鵠 嵩;;1・e『4書(t-T)・d・
(4-29)
で与 え られる。 また通気 層 か ら帯水層へ の核種 の流入 が、帯水層 の流 れ に沿 って
(位置 一X。 か ら+X。 の間)発 生す ると した場合 の解析解 は、式(4-29)を流れ
方 向に重 ね合せ ることによ り得 られる。
鯨一∬1:灘 ・謙)・e'一{讃1亭 チ)㌦ ・dr




浮 遊 お よ び 大 気 拡 散
浮 遊 量(54)(55)
表 面 土 壌 に 吸 着 した 核 種 が 、 風 に よ っ て 浮 遊 す る 場 合 の 浮 遊 量





こ こ で、H:浮 遊 の お よぶ 高 さ 〔m〕
Re:浮 遊 係 数 〔m.■〕
dts:吸 着/浮 遊 に 関与 す る表 面 土 壌 厚 さ 〔m〕
2)大 気 拡 散 〔3)
大 気 中 の濃 度Car〔Ci/㎡ 〕 は 、汚 染表 面 土 壌 を点 源 と仮 定 し、風 がx方 向 のみ




こ こ で 、 σy:水 平 方 向 拡 散 幅 〔m〕
σz:鉛 直 方 向 拡 散 幅 〔m〕
WX:風 速 〔m/y〕
(3)食 物 連 鎖 に よ る核 種 移 行
1)表 面 水 へ の 核 種 移 行
表 面水 へ の核 種 移 行 は 、3っ の経 路 を経 て 行 わ れ る。 第1は 表 面 土 壌 か らの洪
水 、 雨水 に よ る流 入 で 、 第2は 、 大 気 か らの 沈 降 、 第3は 帯 水 層 か らの地 下 水 の
湧 出 で あ る 。
① 洪 水,雨 水 に よ る流 入
表 面 土 壌 か らの 洪 水 、 雨 水 に よ る流 入形 態 に は、 洪 水 に よ る 瞬 時流 入 と その
後 の雨 水 に よ る流 入 と があ る 。前 者 は式(4-2)で与 え られ 、 後 者 は式(4-6)で
与 え られ る 。
② 大 気 か らの沈 降
表 面 水 の 位 置 を(x,y)と した場 合 、 大 気 か らの沈 降 量arMfV〔C、/y〕
は,式(4-33)で与 え られ る 。
。,Mfw-Afw.V・'C・ ・(x・y)●{1一・xp(-2'T・)}(4-33)
λ ・To
鱒大 気拡散 に関す るプル ー ム型 モデル式(次 式)に おいて、











こ こで 、AfW:表 面 水 の表 面 積 〔㎡ 〕
Vg:核 種 沈 降 速 度 〔m/y〕
地 下 水 の湧 出
地 下 水 の湧 出水 量 を9wQfW〔 ㎡/y・ ㎡ 〕 と した場 合 、地 下 水 か ら表 面 水 へ
の 湧 出 核 種 量9wMfW〔Ci/y〕 は式(4-34)で与 え られ る。
gwMfw=Afw'gwQfw●Cg(4-34)
表 面 水 へ の核 種 移 行 量
表 面 水 へ の核 種 移 行 量MfW〔Ci/y〕 は式(4-35)で与 え られ る。
Mfw-t・MfE+t・Mfw+・ ・Mfw+gwMfw(4"35)
表 面 水 中核 種 濃 度




こ こで 、QfW:核 種 を含 ま な い水 の表 面 水 流 入 量 〔㎡/y〕
tsQfW:雨 水 の表 面 水 へ の流 入 量 〔㎡/y〕
また,表 面 水 が、 池 、 沼 等 で 、 滞 留 に よ る核 種 濃 度 の減 衰 を考 慮 す る場 合 の 基
礎式 お よび 表 面 水 濃 度 は 、 それ ぞ れ 式(4-37)、式(4-38)で与 え られ る。(な お 、
式(4-37)および 式(4-38)では、 核 種 の流 入 形 態 と して 、 地 下 水 か らの湧 出 の み





こ こで 、Vo:池 、 沼 等 の体 積 〔㎡〕
Vo:地 下 水 の湧 出 量 〔㎡/y〕
v:池,沼 等 か らの 流 出水 量 〔㎡/y〕
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2)農 業 用 水 へ の核 種移 行(54)(∬}
農 業 用 水 へ の核 種 移 行 は 、表 面 水 の 取 水 に よ る経 路 と、 地 下 水 の取 水 に よ る経
路 が あ る 。
① 表 面 水 の 取水
表 面 水 の取 水 量 をfvQav〔㎡/y〕 と した場 合 、 核 種 移 行 量fwMaw〔Ci/y〕
は 、 式(4-39)で与 え られ る 。
fwMaw=Cfw・fwQaw(4-39)
② 地 下 水 の取 水
地 下 水 の取 水 量 を9vQav〔㎡/y〕 と した場 合 、 核 種 移 行 量9vMav〔Ci/y〕
は 、 式(4-40)で与 え られ る 。
gwMaw=Cgw・gwQaw(4-40)
⑧ 農 業 用 水 中核 種 濃 度
核 種 を含 ま な い水 の農 業 用 水 と して の使 用 量 をQaw〔 ㎡/y〕 した場 合 、 農 業




3)飲 料 水 へ の核 種 移 行(s4)(55)
飲 料 水 へ の核 種 移 行 は 、 表 面 水 の取 水 に よ る経 路 と 、地 下 水 の取 水 に よ る経 路 が
あ る。
① 表 面水 の 取 水
表 面 水 の 取 水 量 をfwQdv〔 ㎡/y〕 、 水 処 理 に よ る核 種 濃 度 低 減 率 をFdv
〔 〕 と した場 合 、 核 種 移 行 量 ～Md》 〔Ci/y〕 は 、 式(4-42)で与 え られ る。
fwMdw=Fdw・Cfw・fwQdw(4-・42)
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② 地 下 水 の取 水
地 下 水 の 取 水 量 を9wQdw〔 ㎡/y〕 と した場 合,9wMdw〔Ci/y〕 は,
式(4-43)で与え られ る 。
gwMdw=Cgw・gwQdw(4-43)
③ 飲 料 水 中 核 種 濃 度
核 種 を含 ま な い水 の飲 料 水 と して の 使 用 量 をQdw〔 ㎡/y〕 と した場 合,




4)耕 作 土 壌 へ の核 種 移 行(54)(55)
耕 作 土 壌 へ の 核 種 移 行 は,大 気 か らの 沈 降 に よ る経 路 と,農 業 用 水 の 潅 流 に よ
る経 路 があ る。
① 大 気 か らの沈 降
耕 作 土 壌 の位 置 を(x,y)と した場 合,大 気 か らの沈 降 に よ る核 種 移 行 量





こ こ で,Acs:耕 作 土 壌 面 積 〔㎡ 〕
K、:耕 作 物 へ の 核 種 沈 降 割 合 〔 〕
② 農 業 用 水 の潅 概
農 業 用 水 の 灌 潅 をawQcs〔㎡/y・ ㎡ 〕 と した 場 合,農 業 用 水 か らの核 種 移
行 量awMcs〔Ci/y〕 は,式(4-46)で与 え られ る。
awMcs=Acs'Caw●awQcs(4 -46)
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③ 耕 作 土 壌 中核 種 濃 度
農 業 用 水 と耕 作 土 壌 との 間 の 吸 着 平 衡 を仮 定 した 場 合,耕 作 土 壌 へ の 核 種 移





こ こで,fcs:耕 作 土 壌 空 隙 率 〔 〕
ρcs:耕作 土 壌 真 密 度 〔kg/㎡〕
kcs:耕作 土 壌 分 配 係 数 〔㎡/kg〕
Qcs:吸 着 に関 与 す る耕 作土 壌 分 体 積 〔㎡ 〕
従 っ て,耕 作 土 壌 中 核 種 濃 度qcs〔Ci/kg〕 は,式(4-48)で与 え られ る。
qcs=Mcs・To/{(1-fcs)・ ρcs・Qcs}(4-48)
4)牧 草 地 へ の核 種 移 行(sa》{55)
牧 草 地 へ の 核種 移 行 へ は,大 気 か らの沈 降 に よ る軽 路 と農 業 用 水 の 散 布 に よ る
経 路 が あ る 。
① 大 気 か らの沈 降
牧 草 地 の位 置 を(x,y)と した場 合,大 気 か らの 沈 降 に よ る核 種 移 行 量





ここ で,AME:牧 草 地 面 積 〔㎡ 〕
農 業 用 水 の散 水
農 業 用 水 の散 水 をavQME〔 ㎡/y・ ㎡〕 と した 場 合,農 業 用 水 か ら牧 草 地 へ
の核 種 移 行 量awMME〔Ci/y〕 は,式(4-50)で与 え られ る。
awMME=A.vE・Caw・awQME(4-50)
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③ 牧 草地 中核 種 濃 度
散 布 さ れ た 農 業 用 水 中 の核 種 が,す べ て牧 草 地 に移 行 す る と仮 定 した 場 合,
牧 草 地 へ の核 種 移 行 量MME〔Ci/y〕 は,式(4-51)で与 え られ る。
MME=arMME+awMME(4-51)






こ こで,fME:牧 草 地 空 隙 率 〔 〕
ρME:牧草 地 真 密 度 〔kg/㎡〕
QME=吸 着 に関 与 す る牧 草 地 体 積 〔㎡ 〕
牧 草 へ の核 種 移 行(s4)(55)
牧 草 へ の核 種 移 行 は,牧 草 地 中 に含 ま れ る核 種 の経 根 濃 縮 に よ る 。
牧 草 中 の 核 種 濃 度SMA〔Ci/kg〕 は,式(4-53)で与 え られ る 。
SMA=CFMA。qME
こ こで,CFMA:牧 草 の核 種 移 行 係 数 〔 〕
海 水 へ の核 種 移 行
(4-52)
(4-53)
海 水 へ の核 種 移 行 は,帯 水 層 か らの流 入 お よび 表 面 水 か らの流 入 の2経 路 が あ
る 。
帯 水 層 か らの流 入
帯 水層 か らの 流 入9wMsw〔Ci/y〕 は式(4-54)で与 え られ る 。
gwM・w=Bgw●Ux●Cg(4-54)
こ こで,Bgw:地 下 水 の海 へ の流 入 面 積 〔㎡〕
表 面 水 か らの流 入
表 面 水 か らの流 入 量fwiMsw〔Ci/y〕 は,式(4-55)で与 え られ る 。
fwMsw=fwQsw・Cfw(4-55)
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こ こで,fvQsw:〔 表 面 水 の 海 へ の流 入 面 積 〔㎡/y〕
③ 海 水 中 核 種 濃 度(56)
海 水 中核 種 濃 度Cs》 〔Ci/㎡ 〕 は,下 記 の 条 件 の も とで,式(4-56)～式
(4-59)で与 え られ る。
条 件a.海 岸 線 は 直 線 で あ る。
b.海 岸 綴 に 直 角 な 方 向(沖 合 方 向)をX方 向,海 岸 線 に平 行 な方 向 を
Y方 向,水 深 方 向 をZ方 向 とす る 。
c.水 深 はHで 一 様 とす る 。
d.Y=± 。。お よ びX=+。 。でCsv=Oで あ る 。
e.X=0(海 岸 線)お よ びZニ0(水 面),Z=H(海 底)で 核 種 の
濃 度 勾配 は な い 。
f.海 流 は,海 岸 繰 に平 行 で,そ の流 速 はXに 比 例 す る。





































こ こ で,Msw:海 へ の 流 入 核 種 量(9wMswま た はfwMsw)〔Ci/y〕
kx:海 水 中 拡 散 係 数(沖 合 方 向)〔 ㎡/y〕
ky:〃(海 岸 線 方 向)〔 ㎡/y〕
kz:〃(深 さ 方 向)〔 ㎡/y〕
V:海 流 速 度 〔m/y〕
ま た,表 面 水 ま た は 地 下 水 が 特 定 の 流 域 幅(Y、 か らY、 ま で)を も っ て 海 に












耕作物へ の核種移行 は,大 気 か らの沈降 による経路 と,耕 作土壌 か らの経根濃
縮 による経路 があ る。
① 大 気 か らの沈降
耕作土壌の位置 を(x,y)と した場 合,耕 作物 への核種移行量arMep
〔Ci/y〕は式(4-61)で与 え られる。
a・Me・-Acs・Vg'Ca「(x'y碧 繋P(-2●To)}・k・(4・-61)
耕 作 物 の生 育 密 度 をYep〔kg/㎡ 〕 と した場 合,沈 降 に よ る耕 作 物 核 種 濃 度
arSep〔C孟/kg〕は,式(4-62)で与 え られ る 。
・・S・p=・・M・p'T・/(Acs・Y・p)(4 -62)
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② 経 根 濃 縮
経 根 濃 縮 に よ る耕 作 物 核 種 濃度csSep〔Ci/kg〕 は,式(4-63)で与 え られ
る 。
csSep=CFep●qcs(4 -63)
こ こで核 種CFep=耕 作 物 の核 種 移 行 係 数 〔一 〕
③ 合 計
① お よ び ② か ら,耕 作 物 中 の核 種 濃 度Sep〔Ci/kg〕 は,式(4-64)で与 え ら
れ る 。
S・P=・ ・S・p+csS・p(4 -64)
9)畜 産 物 の核 種 移 行(s4)(55)
① 動 物 へ の核 種 移 行
動 物 へ の核 種 移 行 には,呼 吸 に よ る経 路,表 面 水 の 飲 料 に よ る経 路 お よび 牧
草 の 摂 取 に よ る経 路 が あ る。
動 物 へ の核 種 移 行 量Mea〔Ci/y・ 頭 〕 は,式(4-65)で与 え られ る 。
Mea=Car・arIea+Cfw'fwIea+SMA・maIea(4-65)
こ こで,arIea:動 物 の 呼 吸量 〔㎡/y・ 頭 〕
fwlea=動物 の表 面水 取 水 量 〔㎡/y・ 頭 〕
mIea:動 物 の 牧 草 摂 取 量 〔kg/y・頭 〕
② 畜産 物 へ の核 種 移 行
畜産 物 へ の核 種 移 行 量Sea〔Ci/kg〕 は,式(4-66)で与 え られ る 。
Sea富TFea・Mea
こ こで,TFea:動 物 か ら畜産 物 へ の 核 種 移 行 率 〔y・ 頭/kg〕
(4-66)
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10)淡 水 産 物 お よび 海 産 物(s)
淡 水 産 物 の核 種 濃 度Sff〔Ci/kg〕 お よび 海 産 物 の 核 種 濃 度SSf〔Ci/kg〕
は,式(4-67),式(4-68)で与 え られ る 。
Sff=CFff・Cfw(4-67)
Ssf=CFsf・Csw(4 -68)
こ こで,CFff:淡 水 産 物 の核 種 濃 縮 係 数 〔㎡/kg〕
CFSf:海 産 物 の核 種 濃 縮 係 数 〔㎡/kg〕
(4)
1)
核種摂取量 および 内部被 曝線量(の
核種摂取量
以上 の記述 か ら,人 の放射 性核種摂取量 は,摂 取経 路 ご とに,以 下の各項で与
え られ る。
① 呼 吸 に よ る摂 取 量Jar〔Ci/y・ 人 〕
Jar=Car・Iar
こ こで,Iar:人 の 呼 吸 に よ る空 気 摂 取 量 〔㎡/y・ 人 〕
② 飲 料 水 に よ る摂 取 量Jdw〔Ci/y・ 人 〕
Jdw=Cdw・Idw
こ こで,Idw:人 の飲 料 水 摂 取量 〔㎡/y・ 人 〕
③ 淡 水 産 物 に よ る摂 取 量Jff〔Ci/y・ 人 〕
Jff二 召Fff・P●Sff・P'Iff・P
こ こで,Fff,p:淡 水 産 物Pに 関 す る核 種 の 希 釈 率 〔 〕
Iff,p:淡水産 物Pの 摂 取 量 〔kg/y・人 〕






こ こで,FSf,p:海 産 物Pに 関 す る核 種 の希 釈 率 〔 〕
ISf,p:海産 物Pの 摂 取 量 〔kg/y・人 〕
⑤ 耕 作 物 に よ る摂 取 量Jep〔Ci/y・ 人 〕
J・P=liF・p・P'S・P・P●1・p・P
こ こで,Fep ,p:耕作 物Pに 関 す る核 種 の希 釈 率 〔 〕
Iep,p:耕作 物Pの 摂 取 量 〔kg/y・人 〕
⑥ 畜 産 物 に よ る摂 取 量Jea〔Ci/y・ 人 〕
Jea=石F・a・P●S・a・P'1・a ・・
こ こ で,Fea ,p:畜産 物Pに 関す る核 種 の希 釈 率 〔 一〕
Iea,p:畜産 物Pの 摂 取 量 〔kg/y・人 〕









臓 器mの 線 量 預 託 をDFm〔ren/Ci〕 と した 場 合,人 の 内 部被 曝線 量D〔rem
/y・ 人 〕 は式(4。76)で与 え られ る 。
D=ΣDFmJf
oρd(4-76)mfood










:換算 係 数 〔re匝・kg/(C、 ・MV・y〕
:核種 の 臓 器 内 有効 エ ネ ル ギ ー 〔MV〕
:核 種 の臓 器m内 へ の移 行 率 〔 〕
:臓 器mの 質 量 〔kg〕
:核 種 の 実 効 崩 壊 定 数 〔y-■〕
:臓器mの 被 曝 時 間 〔y〕
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(4-77)
4.3モ デ ル の検 討
4.3.1パ ラ メー タ感 度 解 析
本 評 価 モ デ ル は,数 多 くの パ ラ メ ー タ を含 んで い る の で 入 力 す るパ ラ メー タ の選 択 の い
かん に よ っ て は,結 果 に大 き く影 響 を与 え る も の と そ うで も な い も の とが あ る。 そ こで よ
り一 般 性 をも っ よ う にパ ラ メ ー タ感 度 解 析 に よっ て パ ラ メ ー タの 重 要 度 を検 討 す る 。
こ こで は,McCuen(57),Freshley(5s)が水 理 モ デル,あ る い は森 沢(59⊃が陸 地 処 分 場 立
地 選 定 モ デ ル の感 度 解 析 に用 い た評 価 関 数 のTayler展開 を基 礎 と した手 法 に よ りパ ラ メー
タ感 度 解 析 を行 う.す な わ ち,そ の手 法 とは,独 立 変 数 をx1,x2,xnと し評 価 関
数Fを
F=f(x1,x2,xn)
で 定 義 す る と,1っ の変 数xiの 微 小 変 化 △xiに対 す る関 数Fの 変 化 後 の値 は,Tayler展
開 を用 い て
f(xi+dxi)=F+(∂F/∂xi)・dxi+(1/2!)(∂2F/∂xi2)
・(dXi)2十
と表 わ せ る。 今 △xiの高 次項 を無 視 す る と変 数xiに 関 す る感 度 関 数Siは 次 式 で 一一i般に定




これ は,任 意 に定 め た評 価 位 置 で の 評 価 関 数Fの 各 変 数 の 変 化 に対 す る傾 き を表 して お
り,森 沢 は これ を変 動 係 数 と呼 び そ の 値 の大 小 に よ り各 独 立 変 数xiの 評 価 関 数Fに 及 ぼ




で近 似す る ことを提案 して いる。さ らに変数 間の比較 を容易 にす るため に,相 対感度Sri
を次式 で定義 しFとxiの変 動効果 を規格 してい る。
S・・一(F2--Fl
Xi2-X`i1)・(署)=(㍉F1)/(XlliXi夏)
こ こに,1,2:xiが 変 動 す る前 と後 の系 の状 態 を表 わ す 。
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本研究 では,評 価 関数F(xl,x2,xn)と してすべての被曝計算 の基 礎 とな
る地下水摂取経路 にのみ注 目す ると,評 価式 としては一般 的 には,次 式













し検 討す る。変動係数 を表4-3に,ま た評価 に用 い る基準点 の各パ ラ
∂Xi
メータ値 を表4-4に,さ らに基準点 での絶対感度の計算結果 を表4-5に 整理 して示す 。
この結果 か ら被 曝線量 評価 に大 き く寄与す るパ ラ メー タと しては,核 種分配係数,地 下
水流速 あるいは降雨量 が上げ られ る。 この結果 は森沢(S9)の与 えた結 果 とも一 致 して い
る。
以上 の検討 を基 に,空 隙率,有 効 降雨量,水 分飽和度,通 気層分 配係数,帯 水 層分配係
数,通 気層厚 さ,地 下水流速 を,基 準値(現 行 デー タ表4-4参 照)を 中心 に 現 実 に考 え
られ る変動範 囲で変化 させ た場合 に,処 分場 中心 よ り500mの地点で の地下水経路 に起 因す
る90Srによる被曝線量 を計算 し,そ の結果 を表4-6に 整理 した。 その結果,被 曝線量
におおき く影 響 を与 える因子 は,通 気層分配係数 ≧帯水 層分配係数 〉有効 降雨量 ≧地下水
流速等で あ り,逆 に空 隙率,水 分飽和 度等は少 々の変動 があった と して も被 曝線 量評価結
果には,さ ほ ど大 き く作 用 しな いこ とが明 らかとな った。一方 この結果 は,絶 対 感度 を基
に した評価 とも一致 してい る。






































































































処 分施 設 面積500x500=250,000(mt}
有 効 降 雨 量},OOO(㎜/yr)
空 隙$0.4
水 分 飽 和 度0。8
土 壌 密 度2.5(g/cmS}
分配係数{巌 語 翻 ・岬
地 層 厚 さ(m)
標 準 拡 散 係数O.73(cm)
空 隙 星
地 下水 流 速
土 壌 密 度
分配 係数礫
地 屠 厚 さ
標準拡散係数
流 速(沖 合10km)8.6x104
拡 散 係 数(沖 合 方向)los
拡 散 係 数(流 れ方 向)5xlos
























農 産 物158.5(㎏/yr・ 人)
畜 産 物241.2
表4-5絶 対感度計算結果 とパ ラメータの影響度の大 きさ













厳密計算値 2.52 一62 。1 5.66 一L92x10卿2 0,485 一1 .83x10,4
影 響 度 大 大 大 小 小 小
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表4-6感 度 解 析 結 果
(単位:皿rom/yr)




















































(注)欄 内 の上 段 左 は ピー ク時(年)右 は 計 算 値,下 段 中央(}内 はパ ラメー'値
分は,通 気層 中での核種移動 モデル であ る。従って通気層 中での核 種移動モ デル の精度 を
上 げ ると共 に入 力パ ラメータの信頼性 を高 め ることが被曝線量 評価全体 の精度 の向上 にっ
な がると考 える。
4.3.2放出形態 と線量評価
放射性核種 と処分場 への放 出形態 の違 いが被曝線量評価 へ及ぼす影響 を把握す る 目的で
以下 の3通 り
① 単位放 射能量*(1C,)を 瞬時放 出(瞬 間放 出ケー ス)
② 単位放 射能量(1Ci/y)を 連続放 出(定 量連続 放 出ケース)
③ 単位放射能量(1Ci/y)を 一定 期間(30年間)連続放 出(定期連続 放出ケー ス)
の各ケー スにっいて放 出形態 以外 の計算条件 を一致 させて被 曝線量 を処分場 の境界 お よび
*実 際的な漏洩量 が何 らかの方法 で評価 された場合 には,あ らか じめ単位量(1Ci)に
対 し計算 してお くことによ り,簡 単に結果 を推定で き ると同時 に,瞬 間放 出 と連続放
出の放 出形 態の違 い を評価 し易 くす るため にここでは放 出量 を単位 量(lCi)と した。
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境界 よ り1,000匿の地点 で計算 した。線量評価 の対象 と した核種 は,比 較 的地 中 を速 く移動
し半減期の長 い90Srと 半 減期 が短 く天然 バ リアーの持っ大 きな遅延効果 が期待 で きる
6eCoであ る。
前節 の感度解析 の結果 よ り線量評価 に最 も大 きく影 響 を及ぼす土壌 の分配係数(特 に通
気層部)に っ いては,計 算時間 を短 くし定量連続放 出ケースの場合 に定常 に達す る時 間 を
早めるために きわめて控 え 目な値(90Srに 対 し5匿1/g,60Coに対 し10ロ1/g)を採用 し
た。線量計算 に用 いたサイ ト条件 お よび各入力パ ラメータの値 を表4-3に示す 。
放 出形態①②③ の場合 に境界 お よび境界 よ り1,000m地点 での最大被 曝繰量値 と出現時間
を表4-7お よび図4-3～4-4に整理 して示す 。この結果 を見 る と,地 質条件 やその他 の
入力条件 の選び方 によって結果 が変動す るが最大線量は,90Sr,60Coと もに定 量連続
放 出②の場合 が瞬間放出① の場合 よ り1桁 高い値 となって いる。また定期連続放 出ケース
③ の場合 は,被 屡線量の経年変化 は瞬間放出 と定量 連続放 出の場合の 中間的 な傾 向 を見せ
て いるが,放 出期間 を30年と した場合 は,最 大腺量 はケー ス②の場合 と一致 して いる。
表4-7最 大被曝線量に及ぼす放出形態の影響
核 種 放 出 形 聾 被曝線量評価位置 最大 被曝 線 量(mrem/yr)
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本結果 か ら,事 故 の ように瞬時 に放 出された場合 にはケ ース①の結 果 を基 に被曝線 量 を
推定す ることが可能 とな る。 また通常人 工バ リヤーの性能劣化 に伴い処分施設 よ り低濃度
で核種 が長期 にわたって漏出す るよ うな場合は,放 出形態② あ るいは③の結果 を基 に結果
の予測 をす る ことが可能 であ る。
4.3.3モデルの特徴
本研究 において検討 し、4.2.3で述 べた評価 モデル を基 に作成 した安全 評価 コー ドには、
処分施設 よ り地 中へ漏出す る核種量 を評価す る計算 コー ドは含 まれて いないので、漏洩核
種量 は、任意 に入 力デー タと して与 える ことによ り,捷 設 よ り地 中に漏 出 した核種 の地 中
での移行 および食物連鎖 を通 じて の一般 公衆個入 の内部被曝腺量 を計算す る。
本計算 モデル の特徴 を整理す ると以下 の通 りであ る。
① 現 時点で考 え られ うる全経路 を網羅 してい る。各経路 ごとに独立 したサ ブモデル
によ り構成 されて いるので今後 追加 しなければな らな い経路 が生 じた場合 には,
それ を付加す ることは容易で ある。 また各経路 ごとに被曝線量 を計算す るこ とが
可能 であるのでサ イ ト条件等 に合 わせ て決定経 路 を選定す ることがで きる。
② 施設 か ら漏 出 した核種 は地 中(通 気 層,帯 水 層)を 移行す るものと考 え,地 下水
中で の核種濃度 はNRC等 のモ デル(s3)で採用 されて いる式(4-17)(4-24)(4-29)
(4-30)で表 わされ る移流拡散方程式 の解析解 を用 いて求 める。従 って,非 常 に低
濃度(C/C。=～10"'e)の 範 囲 まで計算 誤差 を伴わず核種濃度 の計算 が可能
であ り,計 算 コス トも安 く数値計算 に比べ はるか に経 済的で ある。
③ 地 下水 が河川,湖 沼,海 に入 る際 の評価 では,
a.河 川水 量,地 下水流入量 とも定量 と し,混 合 は完 全 に行われ るもの とし,完 全
混合 した水 は海 に流 出す る。
b.湖 沼 の容量,地 下水流入量 とも定量 と し,混 合 は完 全 に行われ るもの とし,完
全混合 した水 は海 に流 出す る。
c.海 へ の地下水 の流入 は海岸 の一定 の区間 よ り定量 の地下水 が流入す るもの とす
る。
④ 海水 中で の核種 濃度は,(式(4-56)～(4-60)で表わ され る三 次元海洋拡散方 程式
の解析解 よ り求 め る。
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⑤ 地 中核種濃 度は,土 中水 の核 種濃度 と吸着平衡 が成 立 して いるもの と仮定 し・土
壌 の分配係 数 を用 いて評価す る。
⑥ 食物 中の核 種濃度は,軽 水路 の安全審 査指針等(3)に用 い られて いる濃縮 係数法
によ り求 める。
⑦ 内部被 曝線 量は,食 物 を通 して摂取 した核種 の総 量 を基 に⑥ に示す指 針(の等で
用 いてい る線量換算法 によって求 め る。
本評価 モデルは,事 前評価 のよ うに被曝線量 を換算す る場 合 にはきわめて有効 と考 え ら
れ るが,サ イ ト条件 が細 かに変動 しその変化 を考慮 して評価 を しなければな らな いよ うな
場合 には,不 向 きであ る。また評価 コー ドの中 に多 くのサイ ト依存性 の高 いパ ラメー タ を
含 んでい ることか ら,パ ラメータ値 の選択 が評価結果 そのものの精度 を左右す るとい う特
徴 を持 っ 。それ故,パ ラメータの選定 には,十 分な調査 を基 に慎 重 に行 うことが必要で あ
る。
4.4陸 地処 分時被 曝線 量評価ケー ス ・スタディ
前節 までに被曝線量評価モデルの概要 およびモデル の特 徴 にっ いて述 べた。本章で は,
このモデル を用いて現実 的なサイ ト条件 の下で陸地処分 が実 施 され た場合 に処 分場周辺 に
生活す る一 般公衆個人の受 ける内部被曝線量 を評価す る。
4.4.1処分 シナ リオ と処分施設 か らの核種漏 出量予 測(60)
原子 力発 電所 において発生 した廃棄物 の固化パ ッケ ージの処分 は、以下 のスケ ジュ ール




貯蔵 ・処分場への搬入 は、1991年よ り開始す る。
西暦2001年よ り処分 に移行す る。 したがって、2001年以 降 に搬入 され るものは、
直ち に処 分 され るものとす る。
貯蔵 ・処 分場への搬入本数 は、年 間5万 本 と し、 当面 の総処分本数 は、20年間
分 に相 当す る100万本 とす る。
処分施設 か らの核種 の漏 出は、図4-5に示す よ うな コンク リー トピッ トか らの漏 出概念





(ひび 割 れ と 継 ぎ 目 か ら の 雨 永 の 浸 λ)
一 一曜 一 一
2002ドラム缶;約3000本(8殴積み)
(核程 の浸 出)
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き¥夢¥『チ噺寮うチ妄うチニ子二1
(ひび割 れ か うの水 丁核4皇の漏出)
図4-5コ ンク リー トピッ トか らの放射性核種漏出の概念図(文 献(60)よ り引 用)
(ピッ トのコンク リー ト壁 に亀裂発生)
↓
(浸入雨水 が ピッ ト底部 に湛水)
↓
(冠水 したパ ッケ ージか らの核 種 の浸 出)
↓
(ピッ ト底部 の亀裂 か らの漏水 にともなう核種 の漏 出)
具体的な内容 を以 下に述 べ る。
(1)パ ッケ ージの核種構成
パ ッケージに含 まれ る主要核種 は60Co,90Sr,■3了Csとし、その量 は各機
関 の調査結果(6■)を参考 として表4-8の よ うに設定 したe
(2)貯蔵期間 中の仮定条件
処 分 に移行す る以前 の貯 蔵期間 中においては、施設 内へ浸入 した雨水 は排除
され、施 設 内が乾燥 して いるもの とす る。
(3)雨水浸入 による ピッ ト底 部の湛水深 さ
処分施設 への浸水量 は 有効降雨量(900魍ノ年 を仮定)の1%と し、施 設 よ り
の漏水量 は施設 コンク リー トにひび割 れ(0.1mm幅の ものが10m間隔)を 仮定
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表4-8固 化パッケージ中の構成核種とその含有量(文 献(60)より引用)
パ ッ ケ ー ジ の 種 類


































して石川の式(62)によ り求 めた。 浸水量 と漏水量 の収支 関係 か ら算定 され る
ピッ ト底 部へ の湛水深 さは 約7cmであった。ただ し、処分 に移行す る以前 の
貯蔵期間は、施設内 の浸入水 を排除す るもの とす る。
(4)浸出の対象 とな る固化パ ッケ ージ
固化パ ッケージは200珍標準 ドラム缶(φ56cmx280cm):を用 い、施設 内
に8段 俵積 みされる とす る.前(3)項 で推定 され た ピッ ト内湛 水深 さよ り、
核種 の浸 出に寄与す る固化 パ ッケ ージは最下段 のみ とされ るので、浸 出 の対
象 は全処分本数 の1/8と 仮定す る。
(5)浸出経路
セ メン ト、 アス ファル トおよびプラスチ ックによ り固化 され たパ ッケ ー ジか
らの浸 出は腐 食 による経路 に限定 して お り、固化パ ッケ ージが冠水す る こと
によ りドラム缶容器 が腐食す る と仮定 す る。
(6)固化 パ ッケージの破損率
腐食 による固化 パ ッケ ージの破損率 にっいて は既往研究 例 が少 ない。そ こで.
本研究 においては 日本原子力研究所 の浸漬 研究結果(63)を参考 に して、 図4-
6に示す よ うに安全側で簡明 な経年パ ターンを仮定 した。す なわち、パ ッケ ー
ジは浸漬 後15年間 は容器 が健全であ り、16年目以降 は腐 食貫通孔面積 が1!30
ず つ増加 してゆ くもの と し、腐食の進行 に伴 い30年間 で ドラム缶 が完全 にな
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(7)
くなるもの と仮定 した 。
固化パ ッケ ージか らの浸 出予測 モデル
固化パ ッケ ージ からの浸 出は、半無 限媒体拡 散源モデル に従 うもの とす る。
このモ デル は、IAEA方 式(64)として知 られ ているもの を基本 と して、放
射性核種 の崩壊 を考慮 して導 かれ ている。 評価 に用 いる固化体 か らの核種の
拡散係数 としては安 全側の評価 を行 う観点 か ら、表4-9に 示す よ うな浸出試
験開始 直後 の大 きな拡散 係数 を用 いる ことと した 。
以 上 の処 分 シ ナ リオ お よ び核 種 漏 出 プ ロセ ス を基 に評 価 した60C。,90Sr,■37Csの処
分 施 設 か らの漏 出量 予 測 結 果 を図4-7に 示 す 。
貯賃 期 間
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図4-6腐 食経年パターンの仮定(文 献(60)より引 用)
表4-9パ ッケージの核種拡散係数(文 献(60)より引用)
パ ッ ケ ー ジ の 種 類







セ メ ン ト 固 化 パ ッ ケ ー ジ
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x10 2×10『5 5x10響5
ア ス フ ァ ル ト固 化 パ ッ ケ ー ジ 6x10-9 1x10-6 1×10-6























































処 分 施 設 か ら の 年 間 核 種 漏 洩 量
205020602070
(文献(60)より引用)
4.4.2設定基本条 件 および入力パ ラ メータの選定
(1)設 定 基 本 条 件
① 評 価 対 象 核 種 は,低 レベ ル 廃 棄 物 に比 較 的 多 く含 ま れ て い る60Co,■37Cs
お よび 安 全 評 価 上 の重 要 な 核 種 の1っ と考 え られ る90Srであ る(65)。
②60C。,90Sr,■37Csの 処 分 施 設 か らの 漏 出量 は,パ ッケ ー ジ か らの 浸 出
量 お よび 施 設 か らの雨 水 の 浸 入 浸 出量 の 評 価 結 果(図4-7)を 基 に決 定 し表4































③ 線 量評価地点 は,原 則 と して処分場 の敷地境界 とす る。
④ 評価対象者 は,評 価地点で得 られ る地下水 を飲料水 とし,農,畜 産物 な らび に
周辺水域 で とれ る淡 水 ・海産物 のみ を摂取す るもの と考 える。
⑤ 地震 ・津波 および異常気 象 によって処分場 が冠水 し処分場表面土壌 が直接 的 に
漏 出核種 によって汚染 され再浮遊 によ り大気経路 を通 して汚染 が拡散す る事象
は考 えなない。
⑥ 個人(成 人)の 全身 に対す る内部被曝線量 を評価 す る。子供お よび乳児 に対す
る線量 は成人の各 々2.5倍,2倍 とな る。 また内部被 曝線量 の評価は,基 本的
にはICRPのPub.2(s6)に従 うもの とす る。
(2)サイ ト条件 およびパ ラメー タの設定
サイ ト条 件 は,我 国の海岸 地域 に多 く見 られ る地 質条件,気 象条件 にっいての調
査 結果 を基 に選定 した 。処分場 を含むサ イ トのモ デル を図4-8に 示す 。
評価 結果 に大 きな影 響 を与 える地下水流速 は,一 般 の地下水流動解析 の際 に用 い
られ る解 析地 層モデル の境 界端 の地下水 位 を固定 し 流動方程式(2-12)を有 限要

























ヨ ● 飲料水,農 業用水の取水位置
海
⇒
図4-8サ イ ト の 立 地 条 件
表的地 下水流 ご とに流速 を与えた(ち なみ に、川へ 向か う地下水 は 平均94皿ノyで、
沼 へ向 かう地 下水 は平均126皿/y、海へ向 かう地下水 は平均63m/yで移 動す るもの と
した)。 また地 下水流速 同様 に結果 を大 き く左右す る重 要 なパ ラ メー タで ある土壌
分配係数値 としては,地 層 構成土壌の特性 を考慮 して過 去 の実験結果等 の調査(68)
を参考 に現実 的な値 を設定 した 。線量評価 の基本 とな る環境 中での核 種濃度予測 に
必要 なサイ ト条件お よび周 辺環境条件 を表4-11に整 理す る。
被曝線量計算 に必要 な核 種移行係数,濃 縮係数 お よび線量換算 に必要 な種 々のパ
ラメータは,線 量評価指針 お よび数多 くの過去 の評 価 において用 い られ た実績 を有
す るデー タ を参考 と した。 また食物の摂取量 にっいて は,日 本人 の食生活 に関す る
統計資料(69)に基 づいた一 般的 な値 を設定 した(表4-11参 照)。
4.4.3被曝線量計算結果
被曝線量評 価地点の設定 に当たっては.線 量評価 に大 き く影響 を及ぼす と考 え られ る地
下水お よび農業用 水の取水位置 と地下 水流速 の関係 につ いて、処 分場 の敷 地境界 よ り外側
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表4-11被 曝線量評価に用いたサイ トおよび食物連鎖 パ ラメータ
処分施設面積500×500=250.000(㎡)
有 効 降 雨量900(mm/y》
空 隙 皐0.4 空 隙 皐0.4
通
水 分 飽 和 度0.7
帯
地下水流速{碧i§欝 ・幽 ・




分配係数磯 1需 蜘 層
分配係数/l§三i誰岬
卜
, 地 層 厚 さ3(m) 地 層 厚 さ1(m)
お 標準拡散係数10(cm)
'
標 準 拡 散 係 数10 ,(cm)
よ 処分場中心か らの距離2,500(m)
び 海 流 速(沖 合10㎞)8.6x104(m/aay)
環 拡 散 係 数(沖 合方 向)105(cm%ec)
境 洋 拡 散 係 数(流 れ方向)5XlO5(")






















海 産 物94.9(kg/y・ 人)農 産 物158.5(kg/y・ 人)
淡 水 産 物10.0(〃)畜 産 物241.2(〃)
量
飲 科 水730(1/y。 人)
で被 曝線量 が どの ように変化す るか を予備的 に検討 した(図4-9参 照)。この結果、 ここ
で実施す る陸地処 分の安全評価 のための被曝線量評緬 は、処分場 サイ トの敷地境界上で行
えば十分安全側 の評価 が得 られ る ことが明 らかとなった。
表4-11を基 に60C。,9eSr,■37Csが単独で浸 出 した場合 に陸地処 分場敷地境 界
上での各核 種 の帯水層で の最大 濃度 と各食物 摂取経路 を通 じて の最大被 曝線量 および合計
線量 を整理 して表4-12に示す 。また図4-10に敷地境 界上で の各核種 ごとの被 曝線 量お



























図4-9処 分場敷地境界 からの距離 および地下水流速
の大 きさと地下水経路 を通 じて90Srに、
よって与え られ る被曝線量の相 対変化
(灘辮囲
4.4.4被曝 線 量 評 価
前節 までの計算結果 を基 に考察す ると最 も被曝線量結果 に影響 を与 え る核種は,90Sr
で あ り,他 核種 か らの寄与 は殆 ど無視 し得 る程度 であ る。その理 由は,90Srは 土壌へ の
吸着性 が弱 く半 減期 が比較的 に長 いためであ る。その結果goSrの線量 評価結果 に及 ぼす




ていた海 産物 および淡水産物摂取 経路 か らの寄与 は無視 で きる程度 であ る。
一般公 衆 の受 ける最大 被曝線 量 は,処 分後270年目に0.003(mrem/y)とな り,そ の後
暫時減少す る。 この値 は,過 去 に実施 された試験 的海洋投棄`Z)に対 し 評価 された結果
よ り一桁低 い結果 となってお り,ICRPが 勧告 して いる 一般公衆 への被 曝線 量許容値
(500nren/y)よりも1/105以下,ま た我 国で一般公衆 が環境 よ り受 ける 自然放射腺(7e)
(100nreロ/y)よりも1/3×IO4以下 と低 いものであ る。 これ らの考察 を基 に,さ らに将
来よ り詳細 な評価 を行 えば低 レペル廃棄物 の陸地処分 に よ り一般公衆 の受 ける被曝線 量は



































時 刻 〔年 〕
図4-10被曝線量の時聞変化
〔通気層厚 さ3m,取 水位置 は処 分施設
の中心 か ら500mの敷地境 界〕
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表4-12処 分場敷地境界 にお ける被曝経路 ごとの最大被曝線量
(単位:mrem/yr)
鞭 o'ρ・ 00Sr 即C5曲
■
被曝
海 川 沼 海 川 沼 海 川 沼
■■
経路ご 2.98×10,四 2.23x10-206.22×10曹25 1.66x10¶ 3.15.10一 丘 4.27×10'1量
との最 (一)(一)(一)














耕 作 物 0 0 (一)(一)(一)
(330) (270) (300) (270)
3.15×10鱒24 2.36×10-2量 3.00×10-21 5.03x10餉5 9。61x10-5 1.49×10-5
畜 産 物 (一)(一)(一)
(330) (270) (255) (300) (270》 (270)
■■ ゆ■● 3.82×10,2亘 1,03x10-4
淡水産物 NG NG NG NG (一)(一)(一)
(255) (270)
9.92×10　 2旦 ` 6.61×10-11
海 産 物 NG NG NG NG (一)(一)(一)
(255} (270)
7。34×10-24 5.50x10-216.82×10T21 1。13x10』3 2.15x10'3 1.18×10-4
合計線量 (一)(一)(一)







海(処 分場 → 海),川(処 分 楊 → 川),沼(処 分場 → 沼)
処 分場 境 界 での 地 下 水 中 濃 度
被 曝 線 量
()は 処 分 開 始 後 の 経過 年 数
10'co以下 はNGと した 。
1500年tでの計算 時間の中 では,敷 地境界 まで核種が移動 しないの で,iStCsの各項は(一)で表わす。
4.5西 山地 区におけるフォール ア ウ ト ・プル トニ ウムによ る被 曝線量評価
第2章 、 第3章 で述 べ た よ う に、 長 崎 市 西 山地 区 に は1945年の原 爆 の 際 に フォ ール ア ウ
トz39"z40Puが集 中 的 に降 下 し、 我 国 の平 均 的 な フォ ール ア ウ ト239"z40Pu濃度 の30倍以
上 の239'240Puが地 表 面 近 傍 に蓄 積 して い る 。 この フォ ール ア ウ ト239"240Puが、 西 山住
民 に与 え る放 射 線 学 的 影 響 に つ い て 、 本 章 で述 べ た評 価 モ デル を用 いて 以 下 に試 算 す る 。
この評 価 で は、 プル トニ ウム の放 出 す る γ線 の エ ネル ギ ー が きわ めて 低 い こ と、 お よ び 西
山 に蓄 積 して い るz39"z40Puの95%以上 がz'39Puであ る こ と(7■)を考 慮 して 、239Puによ
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る内部被曝線量 のみについて検討す る。さ らに内部被曝線量 の評価 に際 して は、以 下の仮
定 を設 けるもの とす る。
1.被 曝腺量評価のた めの239Pu摂取経路 と して は、① 食物 を通 しての経 口摂取経路 、
② 呼吸 による吸入経路 について評価す る。
2.飲 料 水 と しては、井戸 による地 下水のみ を飲用す るもの と考 え る。
3.農 ・畜産物 は西山地 区で生産 され たもののみ を摂取す るもの と考え る。
4.海 ・淡水産物 にっ いて は、 これ ら産物 を生産 しうる海 ・淡水域 が西 山地 区 には存
在 しな いので、本評価 の経路 には含めない。
5.大 気中z39Puの西 山で の実測 デ ータがないので、呼吸経路 か らの評価 では、沈着
した239Puの再浮遊 による汚染空 気の吸入のみ を評価す る。
(1)食物摂 取経路 か らの被曝繰量
a.地 下 水 経 路 に よ るz39Puの摂 取 量
地 下 水 中z39Pu濃度 は 、 西 山で の土 壌 コア ー採 取 の 際 に測 定 した0.66(fCi/1)(72)
を用 い る こ と とす る。 年 間 を通 じ地 下 水 か らの239Puの摂 取 量 は、 年 間 飲 料 水 摂 取
量 を730(1/y)(表4-13参照)と す る と、0.48(pCi/y)とな る。
b.農 ・畜 産 物 経 路 に よ るz39Puの摂 取 量
西 山 地 区で の農 耕 地 で のz3'Pu濃度 は 、 岡島(73)等に よれ ば 、 未 農 耕 地 の測 定結 果
(表2-5参照)よ りも低 く225pCi/kgと報 告 され て い る 。 この原 因 は 、 未 農 耕 地 で は 、
地 表 面 の近 傍 で のz39Puは、 著 し く大 き い が 、 深 度 方 向 に指 数 関 数 的 に急 激 に減 少
す る 。 一 方 農 耕 地 で は 、地 表 か ら30c歴深 さ ま で が 耕 され 、 一一様 に撹 乱 され て い る こ
と に よ る影 響 と考 え られ る 。農 ・畜 産 物 に よ る233Puの年 間 摂 取 量 は 、農 耕 地 で の
z39Pu議度 お よび 表4-13に 上 げ た移 行 係 数 と年 間 食 物 摂 取 量 を基 に概 算 す る と 、
37pCi/yとな る。
c.地 下 水 お よ び農 ・畜産 物 か らの 内 部 被 曝 線 量
z39Puの年 間 摂 取 量37 .5pCi/yによ る全 身 な らび に決 定 臓 器 で あ る骨 に対 す る被
曝繰 量 は 、 表4-13の 縁 量 換 算 係 数 を用 い て 試 算 す る と、 各 々2.49×10'3mrem/y,
2.97×10'Zrrem/yとな る 。
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表4_13フ オ ール ア ウ トz39Puによ る被 曝 線 量 評 価 に 必 要 なパ ラ メ ー タ
西 山 西山以外の長崎地区
耕 作 土 壌239Pu濃 度225(pci/kg)8.5(pci/kg)
未 耕 作 土 壌239Pu濃度1000(pci/kg)33。3(pci/kg)
地 下 水 中239Pu濃 度0.66(fCi/1)0.02(fCi/1)
農 ・畜 産 物 へ の239Puの移 行 係 数
土壌から植物への移行係数 飼料から畜産物への移行係数







































239Pu線量 換 算 係 数(皿rem/μCi)




(2)汚染空気 の吸入 に よる被曝線量
z39Puでは経 口 授取 に比 べ 、 経 気 道 摂 取 の 場合 に臓 器 へ の 移 行 率 が著 し く高 い こ
と お よ び地 表 面 へ 降 下 沈 着 した フォ ール ア ウ ト239Puの大 部 分(約90%)が 表 層 土
壌 に蓄 積 さ れ て い る こ と を考 慮 す る と、 再 浮 遊 に よる汚 染 空 気 の 吸 入 に よ る影 響 は 、
西 山 の よ うに局 地 的 にz39Puフォ ール ア ウ トが集 中 降 下 した 地域 で は 、 評 価 す る意
義 が あ る と考 え られ る。
地 表 面 のz39Puに よ る汚 染 密 度 は 、表2-5に 示 す 測 定 結 果(西 山 で の平 均1000
pCi/kg)および 地 表 面 近 傍 の 空 隙 率o.7、 土 壌 密 度2.6g/αi、再 浮 遊 が 問題 とな る
土 壌 厚 さ1c璽を用 い て7.8Xlo'9Ci/ロ2と推 定 で き る 。 ま た 再 浮 遊 係 数 と して は 、
Bennett(74)が表 層lcmの 土 壌 に対 す る舞 上 が りに対 し用 い た10-9m'■を採 用 し、年
間 に吸 入 され るz39Pu量を推 定 す る と0.06pCi/yとな る。 このz39Pu負荷 量 に対
す る内 部 被 曝 腺 量 は、 表4-13に 示す 線 量 換 算 係 数 を用 いて 試 算 す る と.全 身 お よ
び骨 に対 し、 各 々0.03mrem/y、0.4mrem/yとな る。
西 山 に お け るz39Puの食 物 を通 じて の経 口お よび再 浮 遊 に よっ て 汚 染 され た空 気 の 吸入
によ る 合 計 被 曝 線 量 は 、
全 身 に対 し0.032Eurem/y
骨 に対 し0.43mrem/y
とな る 。
一 方 、 西 山 を除 く他 の長 崎 地 区 で は 、土 壌 中239Pu濃度 が西 山 に比 べ て1/30程度 で あ る
ので 、 農 ・畜 産 物 摂i取お よび汚 染 土 壌 の再 浮 遊 に よ る 吸 入 摂 取 に よ る被 馨 線 量 は 西 山 の
1/30で、 それ らは各 々
全 身 に対 し0.001Brem/y
骨 に対 し0.014mrem/y
とな る 。 ち な み に 、 西 山以 外 の長 崎 地 区 と 同 じよ う に局 地 フォ ール ア ウ トz39Puの集 中降
下 が観 測 され な か っ た ニ ュ ー ヨ ー ク 市 で 、 食 品 を通 じ、年 間 に摂 取 さ れ る239Puは、1972
～1974年の 調 査 で1.6pCi!yとい う値 が調 査 報 告(7s)され て い る。 こ の傾 は 、本 評 価 で推 定
した西 山 を除 く長 崎地 域 で の 食 物 か らの23ヨPuの摂 取 量1.3pCi/yとも よ く一 致 して い る。
-193一
以上 、西 山および 西山以外の長崎地域 での フォ ール ア ウ トz39Puの食物 お よび汚染 土壌
の再浮 遊 か らの人体 への摂取 による内部被 曝線 量 を推定 した。その結果 、西 山 を含 めた長
崎地域 での239Puフォール ア ウ トによる被 曝線量 は、西 山で最大0.4皿re皿/yであ るが、 こ
れ は一般 に自然放射線 からの外 部被曝線量100mrem/yに比べ ても無視 し得 る程度 で あった.
4.6ま と め
本研究 において は、陸地処分 の安全評価 の考 え方お よび評価手 法 の検討 を行 いケ ース ・
スタディ を実施 した。
4.2節では、 陸地処分 の際に処分場 よ り漏 出 した放 射性核種 に よる周辺公衆 への影響
を評価す るための、放射性核種 の環境移行モデル にっ いてEPA,NRCお よび原 子炉 の
安全 審査指針等 を基 に検討 した。その検討 に際 して は、処分 場 か ら漏 出 した核種 が人体 へ
移行す るまでの全経 路 を網羅 し、各経路 ごとに被 曝線量 評価 がで き るように配慮 した。 ま
た評価 時間の短縮 と最終結 果への計算誤差 を小 さ くす るため に、解析解 の組み合 わせ によ
って評価す るよう心 掛 けた。
4.3節で は、4.2で 検 討 した放射性核種 の環境移行 モデル にっいて(空 隙率 、有効 降
雨量、飽和度 、分配係 数、地下水 流速、地層厚 さ等)パ ラメータ感度解析 を行 い、最終 の
被曝線量評価 まで を含め結果 に大 き く影響 を及ぼす重要 なパ ラメー タと して は、土壌 分配
係数〉有効降 雨量 ≧地下水流速 であ ることが明 らか となった 。また放射性核 種の放 出パ タ
ーンの違 いが、被 曝線量評価 に及 ぼす影響 を、単位量(1Ci)の 放射能 を ① 瞬間放 出、
② 定常放 出、③ 一定期 間定常放 出 した場合 につ いて線量 評価 を行 い検 討 した。 その結果
放 出パ ターン① と② 間では、最大 で線量値 に1桁 程度 の差 が生 じた が、②、③ の間では ほ
ぼ同程度 の線量値 となった。 さらに単位量 に対 し、各放 出パ ター ンごとに線量評価 を前 も
って行って おけば、事 故時 に大量の放射能 が環境 へ放出 され た場 合 の簡易評価 にも活用で
きる。
4.4節で は、 任意 に選択 した陸地処分 サイ トの立地条件 と、我 国の処分 シナ リオ に従
い、 固体放射性廃 棄物 を陸地処分 した際 に周辺公衆 の受 ける被 曝線量 を評価 した。 その結
果 最 も大 きな被 曝線量 を与 える経路 は、地下水 を飲料水 と し地 下水で潅瀧 した耕 作物 か ら
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の経路 であ り、処分施設 が若 干内陸部(海 か ら2500m以上離れて い る)に あ る場合 には、
我国固有 の被曝経路 と考 え られてい る海産物等 の経路 は無 視で きる ことが明 らか となった。
また今 回の評価結果で は固体廃棄 物 に含 まれ る割合 は、小 さ くともgaSrの影響 が大 きか
った。 この ことは、90Srのよ うに分配係数 が小 さ く比 較的地中 を速 く移動 し、 しかも半
減期が比 較的長 く、人体へ の放射 線学的影響 が大 きい核種 が含 まれて いる場合 には、核種
の移動の起 動力 とな る水 の移動 そのもの を押 さえる必要 がある ことを、 この結果 は示唆 し
て いる。
4.5節では、 本章 で検討 した安全評価手法 を用 いて、1945年の長崎原爆 の際 に、未核
分裂z39Puフォール ア ウ トが集 申的 に降下 し、地表面近傍 に高濃度 で蓄積 してい る長崎市
西山地区での住民 の受 けるz39Puに よる 放射線学 的影響 にっ いて考察 した。 検 討 した
z39Puの摂取経路 は、食物 によ る経 口摂取 と、沈 降z39Puの舞 上 が り(再浮遊)による経気
道摂 取であ り、2つ の経路 による被 曝線量は、全身及び骨 に対 し、各 々0.03,0.43Erem/y
であ り、 自然放射線 による外部被 曝線量100mrem/yに比 べても無視 し得 る程度で あった。
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本論文 の主要部分 は,4章 よ り構成 されて いる。本論文 では,原 子力施 設(主 に原 子力
発電所)か ら排 出される放射 性廃棄物 を陸地 に処分す る際 に,人 間 に対 す る放射線 防護の
立場 から,陸 地処分 の安全性 を客観的 に評価す る手法 にっ いて論 じた。 その際特 に,人 間
の生産活動 の場 ともな り陸地処分 の際 に核種移動 に大 きな遅延効果 が期 待 され る通気層 を
含めた浅層地 申環境 内で の放射性核 種の挙動 にっ いて室内 および フィール ド研究 を中心 に
行ない浅層地 中で の核種移行現象 の把 握 に力 を注 いだ。以下 に本研究 によって得 られた主
要成果 を各章 ごとに要約 して示す 。
第1章 で は,エ ネル ギー需要 の中で原子 力の 占め る割 合 と位置づ けにっ いて概説 した。
その中で,今 後原子力発電 を進 めて ゆ く上 での問題点,っ ま り放射性廃棄物 の処分 が早急
に解決 を計 らな ければな らな い課題で ある ことを明 らかに した。放 射性廃棄物 の処分 に関
しては,各 国 とも陸地処分 が最 も現実的な方法で あると考 えてい ること,さ らに我 国にお
いて も低 レベル放射性廃棄物 は浅 層地中処分,ま た高 レベル放射性廃棄 物は深層地層処分
の予定 であ り,そ のシナ リオ と計画 にっ いて述べ た。一方,人 間に対 す る放 射繰 防護 の立
場 から陸地 処分 を実現 させ るには,安 全評価手法 の確立 が必要 である。 このため には,環
境へ放 出された放射性核種 の挙動 を正 確 に予測評緬 しな けれ ばな らない ことを明 らかに し
て本研究 の必要性 を説 いた 。
第2章 で は,ま ず通気層 における放射 性核種の移動 にっ いて理論研究 の変 遷 にっ いて整
理 した。通気層 での水 の移動の実測結果 を考慮す ると理論研究 の初期 に提案 された核種 の
地 中移動 に関す る井上 の拡散理 論は,概 略評価 の際 には きわ めて実用 的であ ると再評価 し
た。不箆和浸透 を基本 とした通 気層で の核種移 動理 論は,通 気層部 での土壌含水率 を圧 力
水頭の関数で表わす こ とに よ り飽和層 っま り帯水層 での核種移動 の理 論 と統一 して解決 す
ることがで きるようになった。通 気層で の核種移動 にお いて観測 されるTailing現象 を説
明す る方法 として,土 壌水 を流動水 と不動水 とに区分す る多成分系流 れモデル が提案 され
現象 がよ り精密 に表現 で きるよ うになっ た。次 に、本章 の後半で は、前述の理論研究 支援
の目的で実際 に通気層 内での土壌水 および放射性核種 の移動実態 を把握 す るためにナチ ュ
ラル アナ ログの1手 法 として天然 に存 在す るフォ ール ア ウ ト核種活用 の有効性 にっ いて述
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べ た。 フィール ド研究 は,1945年8月9日の長崎原爆 の際 に大 量の フォール ア ウ ト核種 が
降下蓄積 した長崎市西 山地 区 にお いて実施 した。西山地 区のシル ト質 ローム層 での降水 の
不飽和浸透 は,降 水 に含 まれ るHTOを指標 として土 中水HTO濃度 分布の測定 および ピス ト
ン流 を基本 と した押 出 し流 れモデルで の解析結果 ともほぼ一致 した。 その結果,西 山シル
ト質 ロー ム層 内での降水浸透速度 は,平 均2.5m/yと推 定 され た。 この値 は,Br'イオ ンに
よる降水浸透 トレーサ ー試験 において も確認 された。 この ことよ り通気状態 での西山 シル
ト質 ロー ム層 内では,降 水 は飽和度 に見合 った分 の土 壌空隙 をほぼ ピス トン流的 に流 下 し
て いると結論 で きる。原爆 よ り放 出 され たz39'240Pu,■37Cs,90Srの西山 シル ト質 ローム
層 内で の降下 と再分布 を調査す ることによ り,地 中での各 フォール ア ウ ト核種 の移動 速度
を測定 し遅延係数 および分配係数 を推定 した。 その結果,z3s'2aOPu,■37Cs,90Srの地
中での移 動速度 は 降水浸透速度 の各 々1/2000,1/2500,1/600以下であ った 。 また
z39→z40Pu,■37Cs,eoSrの分配係数 は,各 々=1000,1200,300(m1/g)であった。 これ
らの分配係数 を,バ ッチ法 によって室 内で測定 され た分 配係数 と比較 した。z39←z4DPuの
場合は,フ ォール アウ トz39'z40Puが(V+VI)価の酸化状 態 にある ことか ら,バ ッチ実
験 に用 いた(IV)価z39Puの分配 係数 よ りも1桁 小 さな値 とな った。 この ことは安全評価
においてPuの 分配係数 としては,フ ォール アウ トPuを活 用 して求 めた分 配係数 を用 い る
ことは,安 全側 の評価結 果 を与え ることになる。一方,■37Cs,90Srの分 配係数 は フォー
ル アウ トを活用 した場合 の方 が,バ ッチ法 によって測定 した場合 よ りも,い つれ も2～3
倍大 きな値 を与 えてい る。 この ことは,バ ッチ実験 の吸着 平衡時間 の長 さの違 いに原 因 が
あ るもの と思 われる。従 って■37Cs,90Srの分配係数 として は,短 時 間のバ ッチ試験 にお
いて測定 され た分 配係数 を安全 評価 の際 に採用す る ことは,評 価結果 が安全側 の結果 を与
え ることを意 味 している。以上,世 界 中に広 く分布 してい る フォール ア ウ ト核種 の活 用 を
図 ることによって新 に放射 性物質 を用 いた トレーサ ー試験 を行 なわな くとも フィール ド条
件下 で通 気層 での核種地 中移動の情報 を得 る ことが可 能 となった。
第3章 で は,放 射性核種 の地 中移動現象 を把握す る際 に考慮 しな けれ ばな らない環境条
件 にっいて室 内実験 および フィール ド調査 を基 に検討 した。60Coの土壌等 への吸着性 に影
響 を及す環境 因子 と して は,溶 液 の塩分濃度 と系 の酸 化還元条件 であ るこ とが分 っ た。特
に60Co,海水 中で還元(嫌 気)条 件 下で は著 しく大 きな移動能 を持っ こ とか ら,6eCoを主
要汚染核種 とす る低 レベル放射性廃棄 物 の処分 は,海 岸付近 での地 中処 分は好 ま しくない
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ことを指摘 した。z39Puの吸着移動 実験 を行 う ことによって,239Puの土壌等へ の吸着 に
大 き く影響 を及す 因子 として は,239Puの酸化状態 と共 に地 下水 に含 まれ る懸濁物質量 で
あること を明 らかに●した。また,移 動性の高 いz39Puがカラム を用いた地中移動 中に若 干
観測 され,そ れ ら移動性 に富 むz39Puの分配係数 は,元 来 のz39Puが持 つ分配係数 の1/100
程度 と小 さなものであ った。 さ らに貯水 池底質内での フォール ア ウ ト239'240Puの分布 を
調査す るこ とに よ り環境条件下で も移動性 の高いプル トニ ウムが存在す る ことを明 らかに
した。移動性 の高 いz39"z40Puの割合は,底 質 中に含 まれ る全z39'z40Puの約10%程度で あ
った。地 中での放射性核種の移動 にっいて検討す る場合 に注意 を払 う必要 のある環境 因子
として は,酸 化還元条件,溶 液 中 に含 まれ る塩の種類 とその濃度 と 溶存物質 の種類 と量
であると言 え る。
第4章 で は,陸 地処 分の安全評緬 の考 え方 お よびその評価 のための手法 とその評価 モデ
ル につ いて検討 し,ケ ー ス ・スタデ ィ を実施 した。その結果,事 前評価 のよ うに概略 評価
の場合 には,本 評価 モデルの活用 はきわ めて有効で ある ことが分 った。 またケー ス ・スタ
ディの結果,そ の主な被暴経路 は,地 下水経路 となる ことが明 らかとな った 。さ らに,低
レベル廃棄物 に含 まれ る代 表的放射性核種 である60Co,■37Cs,90Srを考え ると(そ の存
在量 が69Coの1/1000であ った と して も)安 全評価上 の決 定核種はSOSrとなるこ とが
明 らかとな った。その理 由は,90Srは ■37Cs,60Coに比 べ地 中での移動 性 が高い こと と
人体へ与え る放射線学 的影響 が 著 しく大 きいためであ る。 さらに、原爆 フォール アウ ト
z39"240Puが集 中降下蓄積 して いる長崎市西 山地 区で ,蓄 積 してい るプル トニウム によっ
て一般公衆 の受 ける影響 にっ いて本評価 手法 を用 いて検討 した。その結果 、 フォ ール ア ウ
トプル トニ ウム による被曝線量 は、最 大で も自然放射線 か らの影響 に比べて も無視 し得 る
程度で あった。
5.2本 研究 の問題点 と将来 の研 究課題
本研究 は,放 射性廃棄物 を陸地処分 した際 に放 射縁 による人体 への影響 の程度 を合理 的
に算定評価す る手法 の提示 を主な 目的 とした。その際,特 に注意 を払 った ことは,処 分 さ
れ た廃棄物 か ら漏洩 した放射性核種 が第1に 遭遇す る環境媒体 である浅層地 中で の核 種移
動現 象の把握 を正確 に行 ない評価 モデル の精度 向上 を計 る ことで あった 。この ことは,研
究 の対 象 の中心 を浅層 地 中(通 気層)に 限定 した ことにな り,そ れ以 外で の環境媒 体 内で
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の核種移 行現象 の取扱 いは,既 存 の研究 を流用せざ るを得 な かった ことになる。
この ことに よって,環 境媒体 の組 合せ によっては最終 の評価結果 の精 粗の度合 が,各 分野
で の研究 の進捗程度 によって大 き く左右 され る こととな った。客観 的評価 を行 う上 では,
この ことは好 ま しい ことではない と考 え られ る。 このよ うな観点 か ら,本 研究 を振返 って
眺 めた場合 に,今 後解決 を計 ってゆ くべ き問題点や将来 の研究課題 が多 くあ ることに気付
く。以下 にそれ らを整理 して この分野 で の研究 が大 き く推 進す る ことを願 う次第で ある。
(1)安全評価 の際 に処分 され た固体廃 棄物 か らの漏 出量 の評価は最 も重要 であ るが,最 も
遅れ た分野 であ る。従来 固化体 か らの漏出率等は研究 されて きて いるが必ず しも現実 に
則 した研究 とは言 難い,例 えば 固化体 と ドラム缶等オーバ ーパ ック材 が共存す る場 合の
研 究は進展 していない。 また固化体 か らの核種漏 出の研究 も,地 下水等へ のどぶ潰 の状
態 で得 られ たものであ り地 中へ埋設 され た条件 とは異 な るもので あ る。 コンク リー トピ
ッ ト等施設 が存在す る場合 に,雨 水や地下水 の浸入浸 出 に関す る研究 は最 も遅れ ている
。 これ ら人工バ リアーの性 能評価 と耐久性 の研究 は,早 急 になされ るべ き課題で ある。
(2)放射性廃棄物 か ら環境 中へ漏 洩 して きた放射性核種 の化 学形態 を明 らか にす る必要 が
あ る。今迄 に実施 されて きた研究 で は,そ のほとん どが廃 棄物 か ら漏 出 してきた核種 の
化学 形態 を明確 に しない ままに実 施 されて きた。核種 の化学形 態 の違 いは,地 中移行 あ
るいは生物濃縮 の過程 においても結果 に大 き く影響 を与 え る。従 って今後,廃 棄物 か ら
漏 出 した際 の化学形態 と環境 中の核種の化学形態 を変化 させず に迅速 に分別す る手法 の
開発 が必要で ある。
(3)本研究 の中で も取上 げた地 中での移動性の高 い化学形態 を有す る核種 の生物 体へ の取
込 み速度 と濃縮割合 にっいて実験 的 に検討す る必要 があ る。放射性核種 の地 中移動 を観
察す ると多 くの場合核種移動 のプルー ムの中心 と先端部 では核種 の化学形 態 に違 いがあ
る場 合 が多 い。先端部 で仮 に核種 濃度 が希薄で あった と して も生物濃度 の割 合 が大 き け
れ ば,線 量 評価 に与 え る影響 は大 きなもの となる。
(4)安全評 価モデル には,多 くのパ ラメータを含 んでお り,各 々のパ ラメー タには誤差 が
含 まれてい る。全体 と して評価 した結果 に対す る信頼性 が どの程度 であ るのか検 討す る
必 要 がある.そ のた めには,移 行 経路 に沿 った環境媒体 で核種 の物質 保存 が維持 され る
ように評価 モデル の構成 を計 る必 要 がある。
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